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Resumen

Experimentos recientes de resonancia magnética nuclear (RMN) sugie-
ren la posibilidad de una transición de orden en un cristal ĺıquido nemático
(5CB,) inducida por campos externos (magnético mas acústico), que conduce
a la formación de una estructura, patrón o red de defectos en el volumen. Un
problema inherente a los experimentos de RMN, es la dificultad de observar
por medios ópticos cambios de orden en el volumen de la muestra al momen-
to en que se realiza el experimento. A partir de esta dificultad, se propuso
simplificar el experimento trasladando el problema a una celda electroóptica,
en la cual es posible usar técnicas de microscopia para observar en forma di-
recta la formación de posibles estructuras de caracteŕısticas tridimensionales.
En este contexto, y considerando la equivalencia entre los torques elásticos,
eléctricos, magnéticos y acústicos, se realizaron una serie de experimentos
en celdas electroópticas con tratamiento superficial bajo excitación eléctrica,
incrementando el espesor de las mismas, de manera de pasar de un régimen
bidimensional (2D) a uno tridimensional (3D).

Los estudios realizados revelaron, especialmente en entorno 3D, la impor-
tancia de la acción conjunta de excitaciones alternas (AC) y continuas (DC),
caso escasamente explorado en la literatura. Utilizando 5CB, se obtuvieron
estructuras celulares que, bajo ciertas condiciones evolucionan a patrones he-
xagonales. A partir del diseño experimental empleado y del comportamiento
observado, se concluye que dichas estructuras no son de carácter disipativo.
En entorno 2D, se observó por primera vez la formación de un patrón posi-
blemente debido a una interacción flexoeléctrica en 5CB.

PACS: 42.70.Df, 61.30.Gd, 61.30.Hn, 78.20.Jq, 83.80.Xz.
Palabras claves: fase nemática, patrón hexagonal, patrón celular, campo
eléctrico, flexoelectricidad.
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Abstract

Recent nuclear magnetic resonance (NMR) experiments suggest the pos-
sibility of order transitions in a nematic liquid crystal (5CB), as induced
by the simultaneous action of an acoustic and a magnetic fields. The order
tansition manifests as a structure, pattern or a defect network within the
volume. An inherent problem of the NMR set-up is related to the diffculty
in observing, by optical methods, the changes induced in the sample volume
during the experiment. In order to overcome this limitation, the problem was
tackled within an electro-optical cell, thus having full access to optical mi-
croscopy techniques. This approach allows a direct observation of structures,
even at a three-dimensional environment. In this context and, by considering
the equivalence among the elastic, electric and acoustic torques, a series of
experiments were performed using electro-optic cells with surface treatment
subjected to electric excitation, gradually increasing their thickness in order
to scan from a two-dimensional regime (2D) to a three-dimensional one (3D).

The study revealed, especially in a 3D environment, the importance of
the joint action of an alternate (AC) and continuous (DC) excitation, a case
barely mentioned in the literature. Cellular structures were obtained in 5CB,
that under certain particular conditions, evolve into a hexagonal pattern. Ba-
sed on the experimental design and the observed behavior, we conclude that
these structures are not dissipative. In 2D environment, a pattern formation
possible due to flexoelectric interaction was observed in 5CB.

PACS: 42.70.Df, 61.30.Gd, 61.30.Hn, 78.20.Jq, 83.80.Xz.
Keywords: nematic, hexagonal pattern, cellular pattern, electric field, flexoe-
lectric.
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narios y de un nemático. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30
1.14. Flujo acoplado a la reorientación del director. . . . . . . . . . 34

2. Inestabilidades inducidas en cristales ĺıquidos. 37
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3.7. Determinación de estructuras hexagonales 3D mediante mi-
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7.4. Estructura de a2 en la fase esméctica A. . . . . . . . . . . . . 109

6



Motivación.

Existe en la naturaleza una amplia variedad de sistemas que llevados
fuera del equilibrio mediante una perturbación externa, manifiestan la for-
mación de patrones [1]. De particular interés son los cristales ĺıquidos, los
cuales son sistemas que presentan mesofases, fases intermedias entre el esta-
do sólido y el ĺıquido. Estos sistemas se caracterizan por la existencia de un
ordenamiento orientacional (y en ciertos casos posicional) de las moléculas,
lo que les confiere una amplia variedad de propiedades exclusivas, además de
contar con algunas t́ıpicas de la fase sólida (elasticidad) y de la fase ĺıquida
(fluidez). Debido a estas caracteŕısticas, el interés en estos sistemas se ha
incrementado notablemente en los últimos años. Este hecho no solo responde
a la gran cantidad de fenómenos f́ısico-qúımicos involucrados, sino también
por la creciente cantidad de aplicaciones tecnológicas en los que son utiliza-
dos (tecnoloǵıa de la información, nanofarmacoloǵıa, computación cuántica,
fotónica, etc.).

Experimentos recientes [2], reportan cambios de orden inducidos al irra-
diar una muestra de cristal ĺıquido nemático con ultrasonido en presencia de
un campo magnético pulsado. La muestra es expuesta a irradiación acústica
mientras se mide la dispersión de la relajación magnética nuclear esṕın-red
(T1). Los experimentos realizados permitieron verificar que bajo ciertas con-
diciones de sonicación, la dispersión de T1 muestra un importante cambio.
Una posible explicación de este resultado se basa en una transición de orden
del sistema originada en la competencia de torques acústico y magnético a
los que está sometida la muestra, los que facilitan la formación de una es-
tructura, patrón o red de defectos en el volumen de la misma [3].

Un problema inherente a los experimentos de resonancia magnética nu-
clear (RMN) mencionados, es la dificultad de observar por medios ópticos los
cambios que ocurren en el volumen de la muestra en el momento en el cual
se verifica un cambio en la dispersión de T1. A partir de esta dificultad y de
la equivalencia, bajo ciertas circunstancias, entre los torques producidos por
campos eléctricos, magnéticos, acústicos y elásticos (debido a la orientación
molecular inducida por el tratamiento superficial de las paredes del contene-
dor), se decidió trasladar el problema a una celda electroóptica, en la cual es
posible usar técnicas de microscoṕıa para observar en forma directa la forma-
ción de dichas estructuras, bajo la acción de campos eléctricos, magnéticos
y/o superficies tratadas.

En el contexto mencionado se realizaron experimentos con celdas de es-
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pesores desde ∼ 20 µm, incrementando paulatinamente el espesor de la celda
de manera de pasar de un régimen bidimensional (2D) a uno tridimensional
(3D), verificando aśı la existencia de estructuras con caracteŕısticas tridimen-
sionales. Se reprodujeron resultados previos de otros autores en entorno 2D y
se trabajó en la verificación de estructuras 3D en las celdas de mayor espesor.

Los experimentos realizados en celdas combinando campos eléctricos y
orientación superficial, condujeron a resultados escasamente explorados en la
literatura y jamás explicados de manera consistente. En particular, se obser-
varon patrones celulares que, bajo ciertas condiciones, evolucionan a patrones
hexagonales.

En contraste con los casos acústico y magnético, en celdas excitadas con
tensiones eléctricas alternas (AC) y continuas (DC), se dan otros efectos que
pueden ser relevantes en la formación de estas estructuras: inyección de cargas
desde los electrodos [4], separación de cargas [5], interacciones flexoeléctricas
[6, 7, 8, 9], inestabilidades convectivas [10], etc. Un fenómeno común en estos
casos es el establecimiento de flujo electroconvectivo, el cual genera inestabili-
dades que se manifiestan generalmente como “rolls” (mecanismo equivalente
a la termoconvección tipo Rayleigh-Bénard en ĺıquidos) [1]. Dicho proceso
electroconvectivo también puede dar origen a estructuras hexagonales, las
cuales tienden a ser regulares, se establecen de una manera muy particular,
y no es necesaria una componente DC para observarlas.

Existen condiciones para el establecimiento de flujo electroconvectivo en
un cristal ĺıquido nemático. Los experimentos fueron realizados en un espéci-
men para el cual la electroconvección normal no es esperable (dado los valores
y el signo de la anisotroṕıa dieléctrica y la conductividad anisotrópica). Sin
embargo, se observaron estructuras celulares y hexágonos en celdas gruesas
(entorno tridimensional) sólo al introducir una componente DC superpuesta
al campo AC. Ello generó la sospecha de que existe un mecanismo importan-
te adicional en juego, que se manifiesta principalmente en presencia de un
campo DC. Las estructuras observadas recuerdan a las inducidas por efectos
flexoeléctricos [11]. Las teoŕıas existentes están generalmente enfocadas en
procesos disipativos, desestimando las interacciones flexoeléctricas (particu-
larmente en el volumen).

En vista de los resultados experimentales obtenidos, se trató de compren-
der cómo se forman estas estructuras celulares y hexagonales. También se
indagó sobre el carácter tridimensional de dichas estructuras. Un tema de
particular interés, resulta ser el control de las propiedades f́ısicas de estos
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sistemas mediante manipulación con campos externos (acústicos, magnéticos
o eléctricos). Los procesos f́ısicos involucrados en la desestabilización induci-
da del orden molecular, aśı como en el control de la dinámica molecular son
complejos, y a su vez poco explorados.
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Caṕıtulo I

1. Introducción.

Es generalmente conocido que los estados de agregación de la materia
son tres: sólido, ĺıquido y gaseoso. La experiencia cotidiana tiende a reforzar
este concepto. La diferencia más grande entre un sólido y un ĺıquido es la
capacidad de fluir, los ĺıquidos fluyen y adoptan la forma del recipiente con-
tenedor, mientras que los sólidos no fluyen y tienden a mantener su forma.
Las propiedades ópticas también difieren: algunos sólidos pueden cambiar la
polarización de la luz mientras que, en general, los ĺıquidos no lo hacen. Las
transiciones entre los tres estados de agregación se manifiestan a diferentes
temperaturas, el ejemplo mas empleado es el del agua, cuyo estado sólido se
encuentra por debajo de los 0◦C, ĺıquido entre ∼ 0◦C y ∼ 100◦C, y gaseoso
por encima de ∼ 100◦C, según las condiciones de presión. Sin embargo esta
descripción simplificada no se adapta a todos los materiales. Existen otros
tipos de materiales en los que la transición desde el estado sólido hacia el
estado ĺıquido se desarrolla a través de fases intermedias, llamadas también
fases mesomórficas o mesofases [12, 13]. Este comportamiento fue reportado
por primera vez en 1888 por Reinitzer. El fenómeno fue observado mientras
investigaba el comportamiento termotrópico del colesterol, encontrando la
existencia de dos puntos de fusión bien definidos. En estos puntos la muestra
pasaba de un estado sólido a un estado ĺıquido ópticamente turbio, y en el
siguiente punto se apreciaba un estado ĺıquido ópticamente claro. Estudios
posteriores determinaron que la fase intermedia observada representaba un
nuevo estado termodinámico de la materia cuyas propiedades difeŕıan cla-
ramente de las de un sólido cristalino y de un ĺıquido isotrópico. Debido a
que los “cristales ĺıquidos” pueden fluir como lo hace un fluido viscoso, pero
al mismo tiempo poseen caracteŕısticas propias de los cristales sólidos (tales
como ciertas caracteŕısticas ópticas) recibieron el nombre de cristales ĺıquidos.

Las diferentes mesofases están caracterizadas por el tipo de orden que
está presente, pudiéndose distinguir varias clases: nemáticos, esmécticos y
colestéricos. En el punto de fusión las moléculas experimentan simultánea-
mente grandes cambios en su ordenamiento molecular. Sin embargo, cuando
el proceso de fusión esta mediado por un comportamiento liquido cristalino,
se manifiesta un rompimiento en etapas de este orden molecular. En los ca-
sos más t́ıpicos esta sucesión de etapas se produce por un incremento en
la temperatura, observándose una variedad de estados termodinámicamente
estables entre el estado sólido y el estado ĺıquido. Este conjunto de fases,
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estructuralmente únicas, constituye el estado mesomórfico de un compuesto
ĺıquido cristalino termotrópico.

Los cristales ĺıquidos, están constituidos por moléculas anisotrópicas, sien-
do sus propiedades f́ısicas también anisotrópicas. Es decir, que las propieda-
des materiales dependen de la dirección en que se miden. La mayoŕıa de los
cristales ĺıquidos son substancias orgánicas que pueden exhibir una o más
fases ĺıquidocristalinas de dos maneras: cambiando la temperatura o cam-
biando la concentración en un solvente. Aquellos que presentan las diferentes
fases a partir de cambios en la temperatura son llamados cristales ĺıquidos
termotrópicos. Los sistemas en los cuales las diferentes mesofases están dadas,
además de la temperatura, por la concentración en un solvente, se denominan
cristales ĺıquidos liotrópicos.

1.1. Fases t́ıpicas en cristales ĺıquidos.

Los cristales ĺıquidos más empleados y a su vez más estudiados en cuanto
a sus propiedades ópticas, tanto lineales como no lineales, son los cristales
ĺıquidos termotrópicos. Este tipo de compuestos presentan diferentes fases
ĺıquidocristalinas en función de la temperatura. En la descripción mas sim-
ple, los cristales ĺıquidos pueden entenderse como compuestos constituidos
por moléculas elongadas en forma de bastones, las cuales tienen, localmen-
te, una dirección de orientación preferida (figura 1). Esta dirección se define

Figura 1: representación esquemática del arreglo molecular en el estado sóli-
do, ĺıquidocristalino y ĺıquido.
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como el director n̂ de la fase. Las moléculas de un sistema interactúan unas
con otras para constituir diferentes estructuras ordenadas, de las cuales pue-
den definirse tres grandes clases: nemática, esméctica y colestérica. También
existe una gran variedad de sub-clasificaciones dentro de la fase esméctica,
de acuerdo al ordenamiento posicional y orientacional de las moléculas.

En general, en la fase nemática las moléculas son centro-simétricas y sus
propiedades f́ısicas son iguales en las direcciones n̂ y −n̂. Aśı, si las moléculas
individuales tienen, por ejemplo, un dipolo eléctrico permanente, estas se aco-
modan en general de tal manera que el momento dipolar total, de la muestra
macroscópica, es nulo (en este caso la caracteŕıstica eléctrica ha cambiado
pero el orden de la fase no lo ha hecho).

Los colestéricos, a menudo denominados cristales ĺıquidos nemáticos qui-
rales, son similares a la fase nemática en cuanto a sus propiedades f́ısicas,
excepto por el hecho de que las moléculas tienden a alinearse en un arreglo
helicoidal. Esta fase, comúnmente, se obtiene agregando moléculas quirales a
la fase nemática de un cristal ĺıquido. Algunos materiales, tales como ésteres
de colesterol, son naturalmente quirales. Los cristales ĺıquidos esmécticos, a
diferencia de los nemáticos, poseen orden posicional, es decir, la posición de
las moléculas se correlaciona en algún patrón ordenado.

El término liotrópico es usado para describir materiales compuestos por
moléculas anfif́ılicas. Estas moléculas poseen dos partes con caracteŕısticas
particulares: un grupo hidrof́ılico, que presenta una gran afinidad con el agua,
adherido a un grupo hidrofóbico que rechaza el contacto con el agua. Un ejem-
plo de estos compuestos son los fosfoĺıpidos, consistentes de una cubierta de
glicerol, a la que se unen dos ácidos grasos (1,2-diacilglicerol) que constituyen
la parte hidrofóbica, mientras que un grupo fosfato constituye la parte hi-
drof́ılica. Las moléculas anfif́ılicas forman agregados mediante un proceso de
auto-ensamble, desencadenado por los efectos de repulsión/atracción de las
diferentes partes de las moléculas, en presencia de un solvente (generalmente
agua). Los agregados formados por moléculas anfif́ılicas son estructuras en
las cuales los grupos hidrof́ılicos protegen a las cadenas hidrofóbicas de entrar
en contacto con el agua. La forma mas simple de este tipo de estructura es
la de micelas. La fase cristalina más simple obtenida en estos compuestos es
la fase micelar cúbica, que es simplemente el ordenamiento de las micelas en
una red cúbica. Al aumentar la concentración de moléculas las micelas for-
man agregados ciĺındricos de longitud indefinida. Esta fase es conocida como
fase hexagonal. A concentraciones mayores se obtiene una fase lamelar: esta
fase consiste de moléculas ordenadas en bicapas separadas por capas de agua.
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Cabe mencionar que es posible obtener fases intermedias con topoloǵıas más
complicadas.

1.2. Fase nemática.

La fase nemática es la fase ĺıquidocristalina más simple. Es básicamente
un fluido elástico ordenado en una dimensión, en la cual, los ejes mayores de
las moléculas que constituyen el compuesto tienden a alinearse paralelamen-
te unos con otros en alguna dirección preferida, incluso ante la presencia de
difusión. En muchos nemáticos esta dirección preferida es denominada eje de
anisotroṕıa. En esta fase no existe una correlación de largo alcance para los
centros de masa de las moléculas. Esto quiere decir que las moléculas pueden
trasladarse libremente mientras que están alineadas, en promedio, paralelas
unas con otras. También existe una simetŕıa rotacional alrededor del eje de
anisotroṕıa, lo que significa que la fase nemática es uniaxial.

La fase nemática es birrefringente debido a la anisotroṕıa de las molécu-
las, y por tanto, también lo son las propiedades ópticas del material. Los
rayos extraordinarios viajan a una velocidad menor que los rayos ordinarios,
en otras palabras, la birrefringencia es positiva.

En la fase nemática de un cristal ĺıquido, el centro de gravedad de las
moléculas no tiene un orden de largo alcance y, en consecuencia, solo se apre-
cia una dispersión difusa en el patrón de difracción de rayos-X. Las longitudes
de correlación en la posición entre los centros de gravedad de las moléculas
vecinas son similares a las existentes en un ĺıquido convencional. Las viscosi-
dades para un nemático t́ıpico, por ejemplo PAA (p-azoxyanisole), compuesto
ampliamente usado en los comienzos del desarrollo de la tecnoloǵıa involu-
crada en pantallas de cristal liquido, son del orden de 0, 1 ∼ 1 poise.

Una herramienta útil, a la hora de describir la fase nemática, es la de-
finición de un vector unitario n̂, denominado director, el cual describe en
promedio la dirección local de las moléculas en el cristal ĺıquido. Este eje
de simetŕıa uniaxial no tiene polaridad. Si bien, las moléculas constituyentes
pueden presentar polaridad, no se manifiesta un efecto a gran escala. Por
ejemplo, si las moléculas individuales poseen un dipolo eléctrico permanente,
el ordenamiento de estas moléculas es tal que hay una cantidad igual de di-
polos hacia “arriba” que dipolos apuntando hacia “abajo” de tal manera que
el sistema no es ferroeléctrico [13]. La ausencia de polaridad significa que las
direcciones n̂ y −n̂ son indistinguibles.
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La dirección de n̂ es arbitraria en el espacio; sin embargo, en la práctica,
es impuesta por las fuerzas externas (como el efecto de alineamiento induci-
do por el tratamiento de las paredes del contenedor). Esta es una situación
donde la simetŕıa de rotación deja de ser valida, lo cual es comparable a un
ferromagneto de Heisenberg, donde todos los espines tienden a ser paralelos,
excepto donde la enerǵıa es independiente de la dirección del momento total
~M .

La fase nemática sólo ocurre con materiales que no hacen distinción entre
derecha e izquierda, cada molécula constituyente tiene que ser idéntica a su
imagen especular (no quiral) o, si no es aśı, el sistema debe ser una mezcla
entre especies derecha e izquierdas con igual cantidad de ambas especies.

Los aspectos duales de una fase nemática (comportamiento parecido al
de un ĺıquido, pero uniaxial) se exhiben de forma contundente en el espectro
de resonancia magnética nuclear (RMN ). La simetŕıa uniaxial causa que el
espectro de RMN tenga una forma de doblete caracteŕıstica, que no aparecen
en la fase isotrópica de un ĺıquido convencional.

1.3. Fase esméctica.

La fase esméctica está presente en muchas substancias. La palabra “esmécti-
co” proviene de la palabra griega σµηγµα que significa jabón, dado que los
cristales ĺıquidos esmécticos presentan caracteŕısticas similares a las de los
jabones. La estructura de la fase esméctica esta conformada por capas y po-
see una distancia entre estas capas bien definida (Figura 2). Por lo tanto la
fase esméctica tiene un orden mayor que la fase nemática. De esta manera, en
muchos materiales, la fase esméctica se encuentra en temperaturas menores
a las cuales se encuentra la fase nemática. Esta fase es ópticamente uniaxial
y su eje óptico es perpendicular a las capas esmécticas.

La fase esméctica posee una gran sub división de fases, calificadas en
función de las caracteŕısticas del ordenamiento molecular. Dentro de esta
división, las fases esmécticas A (SmA) y esmécticas C (SmC) son las más
representativas.

En la fase esméctica A las moléculas se ordenan en capas y dentro de éstas
el director se encuentra orientado en una dirección aproximadamente perpen-
dicular al plano de las mismas. Por lo tanto, esta fase presenta periodicidad
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Figura 2: Ordenamiento molecular de la fase esméctica.

en una dirección, pudiendo considerarse como un sólido unidimensional y un
ĺıquido bidimensional simultáneamente. En los cristales ĺıquidos termotrópi-
cos el espesor de la capa esméctica, también llamada distancia ı́nter-capas
esméctica, va desde una distancia próxima al tamaño molecular hasta el do-
ble de esta distancia (valores t́ıpicos se encuentran entre 20 y 80 Å) [13]. En
los cristales ĺıquidos liotrópicos el espesor de la capa esméctica puede alcan-
zar valores de algunos cientos de Å. En esta fase el director representa la
orientación molecular promedio, y las direcciones n̂ y −n̂ permanecen indis-
tinguibles, al igual que en la fase nemática.

En la fase esméctica C el director forma un ángulo θ con la dirección
normal respecto al plano esméctico. El ángulo θ usualmente depende de la
temperatura y es llamado ángulo de inclinación esméctico C. Al igual que en
los casos anteriores el director n̂ representa la orientación molecular prome-
dio y las orientaciones n̂ y −n̂ permanecen indistinguibles. Al igual que en la
fase esméctica A, si el vector normal a las capas coincide con la dirección z,
la densidad en las direcciones x e y es constante, mientras que es periódico
en la dirección z. Si bien, la posición molecular entre las capas no está corre-
lacionada de la misma manera que en la fase esméctica A, si lo está el ángulo
de inclinación θ caracteŕıstico.

1.4. Fase colestérica.

La fase colestérica es similar a la nemática a diferencia de su configuración
orientacional en forma helicoidal (figura 3). Esta caracteŕıstica surge a partir
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Figura 3: alineamiento molecular de la fase colestérica o nemática quiral.

de las propiedades colestéricas de las moléculas que conforman el compuesto.
Las moléculas quirales difieren de su imagen espejo y son llamadas enantio-
morfas, caracteŕıstica con mayor efecto sobre la luz polarizada. El director en
esta fase no esta fijo, sino que rota a medida que nos desplazamos en la mues-
tra (figura 3). El eje helicoidal es perpendicular al director y el sentido de la
hélice puede ser hacia la izquierda o la derecha dependiendo de las condicio-
nes f́ısicas. En general, en un colestérico, el sentido de la hélice es siempre
igual. Sin embargo, algunos casos particulares de colestéricos presentan un
sentido helicoidal diferente para distintas temperaturas. El alineamiento del
director tiende a variar a través de la muestra con una periodicidad de p/2,
donde p es el peŕıodo de torsión de la hélice, definida como la distancia sobre
el eje de la hélice donde el director gira un ángulo de 2π radianes. Es más
común referirse a la periodicidad que es la mitad de esta distancia, debido a
que los estados n̂ y −n̂ son indistinguibles. El peŕıodo de torsión puede variar
en valores superiores a 200nm, por lo que el periodo de torsión en general es
mucho mayor que la dimensión molecular.
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1.5. Teoŕıa del continuo.

La orientación del director puede estar influenciada por la acción de un
campo magnético o eléctrico externo, o inducida por el tratamiento de las
superficies del recipiente que contiene al fluido. Para el campo externo, por
ejemplo un campo magnético, existe un valor denominado valor de campo
cŕıtico, Hc, para el cual cualquier H > Hc provoca una reorientación del
director respecto de la orientación inicial. Este efecto se llama transición de
Freedericksz, y Hc es un ejemplo de lo que se conoce como campo cŕıtico
o umbral de Freedericksz. A través de la teoŕıa del continuo se puede obte-
ner una comprensión básica de las transiciones de Freedericksz. Freedericksz
fue el primero en observar este fenómeno y Zocher, en 1933, con su teoŕıa
estática del continuo explicó con éxito la transición inducida por un campo
magnético. La transición Freedericksz y los fenómenos relacionados fueron
de gran importancia en el desarrollo de algunos aspectos de la tecnoloǵıa ac-
tual, como por ejemplo, la tecnoloǵıa de displays (LCD) y otros dispositivos
electroópticos relacionados.

1.6. Teoŕıa elástica del continuo para nemáticos.

La teoŕıa del continuo se presenta en dos aspectos fundamentales; prime-
ro, la definición de una “enerǵıa” en función de las posibles deformaciones
del sistema. Segundo, la minimización de esa enerǵıa, llevando esto último
a las ecuaciones de equilibrio del sistema, las cuales involucran a n̂ y sus
derivadas. Este formalismo permite describir el alineamiento del director n̂ a
través de la muestra.

En la teoŕıa del continuo, una muestra alineada se representa en una di-
rección particular mediante el director n̂ (r). El cristal es uniaxial y está ca-
racterizado por un parámetro de orden tensorial [14]:

Sαβ = S (T )

(
nαnβ −

1

3
δαβ

)
(1)

donde ni, con i = x, y, z, son las componentes espaciales de n̂ y δij es la
función delta de Kronecker.

El director n̂ puede variar en el espacio debido a la aplicación de campos
externos. La longitud caracteŕıstica sobre la cual se puede apreciar una va-
riación significativa en el parámetro de orden es, en la mayoŕıa de los casos,
mucho mayor que el tamaño molecular. Normalmente, para las distorsiones
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Figura 4: deformaciones tipo (a) twist, (b) splay y (c) bend

básicas de un cristal ĺıquido, mostradas en las figuras 4(a) – 4(c), la longitud
caracteŕıstica es del orden de 1µm, mientras que la dimensión molecular es
del orden de, a lo sumo, unas pocas decenas de Å. Bajo estas circunstancias,
la teoŕıa del continuo es válida.

Por lo tanto la teoŕıa del continuo deja de lado los detalles de las estruc-
turas moleculares. Su comportamiento colectivo es descrito en términos del
director n̂ (r), un campo vectorial. Bajo esta descripción la variación espacial
del parámetro de orden esta dada por

Sαβ (r) = S (T )

[
nα (r)nβ (r)− 1

3
δαβ

]
. (2)

El estado distorsionado puede ser descrito enteramente en términos del
director n̂, asumiendo que n̂ vaŕıa en forma lenta y suave en el espacio (ex-
ceptuando algunas posibles singularidades).

1.7. Enerǵıa libre.

Tras la aplicación de un campo externo, un cristal ĺıquido nemático puede
experimentar una deformación como cualquier sólido. Hay, sin embargo, una
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diferencia importante. Un ejemplo se muestra en la Figura 4(a), que muestra
un ”sólido”sometido a torsión, con un extremo fijo. En los sólidos ordinarios
se creará una tensión muy grande, derivada del hecho de que las moléculas
son desplazadas traslacionalmente por el esfuerzo de torsión. Por otra parte,
deformaciones como del tipo twist en cristales ĺıquidos simplemente involu-
cran una rotación de las moléculas en la dirección de la torsión. Debido a la
fluidez del compuesto, no existe un desplazamiento de traslación del centro
de gravedad de las moléculas, y por lo tanto, la enerǵıa elástica involucrada
es considerablemente menor que en el caso de un sólido. Del mismo modo,
otros tipos de deformaciones tales como splay y bend, como se muestra en las
Figuras 4(b) y 4(c), respectivamente, consisten principalmente en cambios en
la orientación del director de n̂(r), involucrando un cambio mucho menor de
la enerǵıa elástica que las correspondientes en un sólido ordinario. Se des-
prende de la Figura 4 que las deformaciones del tipo splay y bend implican
necesariamente el flujo del cristal ĺıquido, mientras que la deformación twist
no lo hace.

Twist, splay, y bend son las tres deformaciones principales del director en
cristales ĺıquidos nemáticos. Dado que se corresponden con cambios espaciales
en n̂(r), los parámetros básicos que intervienen en las enerǵıas de deformación
son diferentes derivadas espaciales de n̂ (r) (es decir, curvaturas de n̂ (r),
como ∇ × n̂ (r) y ∇ · n̂ (r), etc.). Según el formalismo teórico desarrollado
por Frank, las densidades de enerǵıa libre (en unidades de enerǵıa por unidad
de volumen) asociadas a estas deformaciones están dadas por:

splay:f1 =
1

2
K1 (∇ · n̂)2 (3)

twist:f2 =
1

2
K2 (n̂ · ∇ × n̂)2 (4)

bend:f3 =
1

2
K3 (n̂×∇× n̂)2 , (5)

donde K1, K2 y K3 son las respectivas constantes elásticas (constantes
elásticas de Frank). En general, las tres constantes elásticas son de diferente
magnitud, pero, del orden de 10−11N/mKgs.

En general, más de una forma de deformación puede ser inducida al aplicar
un campo externo. Si las tres formas de deformación se crean, la distorsión
total de la densidad de enerǵıa libre viene dada por

Fd =
1

2
K1 (∇ · n̂)2 +

1

2
K2 (n̂ · ∇ × n̂)2 +

1

2
K3 (n̂×∇× n̂)2 . (6)
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Es importante notar que cada constante elástica debe ser positiva, de lo
contrario, el estado deformado de una fase nemática no corresponderá a un
mı́nimo en la enerǵıa.

La ecuación (6), y las ecuaciones resultantes de movimiento, pueden sim-
plificarse mucho si uno emplea una suposición usada frecuentemente, la apro-
ximación de una constante (K1 = K2 = K3 = K). Particularmente cuando
la relación entre las constantes no es conocida, o bien, cuando las ecuacio-
nes de equilibrio son extremadamente dif́ıciles de resolver. En estos casos la
ecuación (6) se convierte en

Fd =
1

2
K
[
(∇ · n̂)2 + (∇× n̂)2

]
. (7)

La ecuación (6) o su versión simplificada, la ecuación (7), describen la
enerǵıa asociada a una deformación del director n̂(r) en un volumen de cris-
tal ĺıquido nemático. Una descripción completa debe incluir la enerǵıa de
interacción superficial en las paredes del contenedor del cristal ĺıquido. Te-
niendo en cuenta esta contribución, la densidad de enerǵıa del sistema debe
ser

F ′d = Fd + Fsuperficie, (8)

donde el término de enerǵıa superficial depende de las propiedades de la
superficie. En otras palabras, la configuración de equilibrio del cristal ĺıquido
nemático se obtiene mediante la minimización de la enerǵıa libre total del
sistema, Ftotal =

∫
F ′ddV . Si se aplican campos externos (eléctricos, magnéti-

cos, ópticos o acústicos), los términos correspondientes de enerǵıa libre se
suman a la expresión de enerǵıa libre elástica.

Bajo la condición de frontera denominada de anclaje fuerte, las molécu-
las del cristal ĺıquido están muy aferradas a las superficies y no responden a
los campos de perturbación aplicados (figura 5). En estos casos, la enerǵıa
superficial puede considerarse como una constante y las interacciones con las
superficies no son consideradas en las ecuaciones dinámicas que describen
los efectos inducidos por el campo. Por otra parte, si las moléculas no están
fuertemente ancladas a la frontera (condición de anclaje débil, figura 6), un
campo aplicado puede perturbar la orientación de las moléculas en la fronte-
ra. En este caso, una descripción cuantitativa de la dinámica de los efectos
inducidos por los campos externos debe dar cuenta de los términos de enerǵıa
superficial.
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Figura 5: cristal liquido nemático alineado en forma homeotrópica con con-
dición de anclaje fuerte, (a) campo externo apagado y (b) campo externo
encendido

Figura 6: cristal liquido nemático sometido a la condición de anclaje débil.
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1.8. Campo molecular

Para obtener las condiciones de equilibrio en el volumen se debe minimizar
la enerǵıa de distorsión total (FT =

∫
FddV ) respecto de todas las variaciones

del director n̂. De la ecuación (6) para la enerǵıa libre, se puede obtener el

correspondiente campo molecular ~f utilizando las ecuaciones de Lagrange
[12, 13],

δFT =

∫
d~r

1

2
λ (~r) δ

(
~n2
)

=

∫
d~rλ (~r)~n · δ~n (~r) . (9)

donde λ (~r) es una función arbitraria de ~r y δ~n es una variación arbitraria
del director.

Aplicando sobre la ecuación (6) y considerando solo pequeñas variaciones
δ~n en todos los puntos, se tiene:

δFT =

∫ {
∂Fd
∂nβ

δnβ +
∂Fd
∂gαβ

∂α (δnβ)

}
dV. (10)

Integrando el segundo término por partes y despreciando los términos
superficiales, se obtiene,

δFT =

∫ {
∂Fd
∂nβ

+ ∂α

(
∂Fd
∂gαβ

)}
δnβdV. (11)

Insertando esto en la ecuación (9), y tomando en cuenta que las ecuacio-
nes de Lagrange sean satisfechas para cualquier función δ~n (~r) se alcanza la
condición de equilibrio

~fβ = −∂Fd
∂nβ

+ ∂α

(
∂Fd
∂gαβ

)
= −λ (~r)nβ (12)

donde

gαβ =
∂nα
∂xβ

. (13)

En la Ecuación (12), ~f se conoce como campo molecular y establece que,
en la condición de equilibrio, el director debe ser paralelo al campo molecular
en cada punto (de esta manera se prescinde de la función arbitraria λ (~r)).
Mas expĺıcitamente, la ecuación (12) da el campo molecular total asociado a
las deformaciones tipo splay, twist y bend,

~f = ~f1 + ~f2 + ~f3 (14)
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donde

splay : ~f1 = K1∇ (∇ · n̂) , (15)

twist : ~f2 = −K2 [A∇× n̂+∇× (An̂)] , (16)

bend : ~f3 = K3 [B × (∇× n̂) +∇× (n̂×B)] , (17)

con A = n̂ · (∇× n̂) y B = n̂× (∇× n̂).

1.9. Campo eléctrico.

La aplicación de un campo eléctrico ~E a una muestra de cristal ĺıquido
produce un momento dipolar por unidad de volumen llamado polarización,
que se denota por ~P . Por simplicidad se supone que n̂ se alinea en forma
paralela al eje z en un sistema de coordenadas cartesianas, es decir, n̂ =
n̂0 = (0, 0, 1). La anisotroṕıa del cristal ĺıquido en general, fuerza a ~E y a ~P
a tener direcciones diferentes. Ellos están relacionados por la susceptibilidad
eléctrica tensorial χe por medio de la ecuación [13, 14]

~P = ε0χe ~E, χe =

 χe⊥ 0 0
0 χe⊥ 0
0 0 χe||

 (18)

donde ε0 es la permitividad del vaćıo y ε0 ≈ 8,854 × 10−12Fm−1. Las
cantidades χe|| y χe⊥ denotan la susceptibilidad eléctrica paralela y perpen-
dicular al director, respectivamente.

El desplazamiento eléctrico

~D = ε0 ~E + ~P (19)

resulta, por la ecuación (18):

~D = ε0ε ~E, ε = I + χe (20)

donde I es el tensor identidad y ε es llamado tensor dieléctrico, el cual se
puede escribir como

ε =

 ε⊥ 0 0
0 ε⊥ 0
0 0 ε||

 (21)
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donde,

ε|| = 1 + χe||, (22)

ε⊥ = 1 + χe⊥. (23)

Los coeficientes ε|| y ε⊥ denotan la permitividad dieléctrica (relativa),
también llamada constante dieléctrica, correspondientes a los casos en que
el campo y el director son paralelos y perpendiculares, respectivamente. En
términos de n̂0, es fácil de comprobar que (20) es equivalente a

~D = ε0ε⊥ ~E + ε0εa

(
n̂0 · ~E

)
n̂0 (24)

donde,

εa = ε|| − ε⊥. (25)

Cambiando a un marco cartesiano adecuado:

~D = ε0ε⊥ ~E + ε0εa

(
n̂ · ~E

)
n̂. (26)

La cantidad εa se llama anisotroṕıa dieléctrica del cristal ĺıquido, siendo
∆ε otra posible notación frecuente para la misma cantidad. En la formula-
ción anterior las constantes dieléctricas ε||, ε⊥ y la anisotroṕıa dieléctrica εa
son adimensionales, ya que se miden en relación a ε0. Los valores de εa pue-
den ser negativos o positivos, dependiendo de las caracteŕısticas particulares
de cada compuesto. Los valores t́ıpicos de estas constantes para el MBBA,
por ejemplo, en la fase nemática a 25 ◦C son ε|| = 4,7, ε⊥ = 5,4, de donde
εa = −0,7 [15]. Los valores de la anisotroṕıa dieléctrica del 5CB en la fase
nemática, la cual existe entre los 24 y los 34 ◦C, se encuentran en el rango
de εa ≈ 8 a 11: por ejemplo, εa = 9,8 a 29,7 ◦C [16]. Cuando εa > 0 el
director tiende a tomar una orientación paralela al campo y cuando εa < 0
su orientación preferente es perpendicular al campo.

La densidad total de enerǵıa eléctrica, Felec, originada cuando un voltaje
fijo se aplica y se mantiene, está dada por

Felec = −
∫
D · dE, (27)

A partir de la ecuación (26) se obtiene:

Felec = −1

2
~D · ~E = −1

2
ε0ε⊥E

2 − 1

2
ε0εa

(
n̂ · ~E

)2
, (28)
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donde E2 = | ~E|2. El término −1/2ε0εaE
2 es independiente de la orien-

tación del director n̂, por lo que generalmente es omitido. El último término
de la ecuación (28), para compuestos con εa > 0, es claramente minimizado

cuando n̂ y ~E son paralelos. Por el contrario, en compuestos con εa < 0 se
minimiza cuando n̂ es perpendicular a ~E.

La forma comúnmente adoptada para la densidad de enerǵıa eléctrica
utilizada en los cálculos, es

Felec = −1

2
ε0εa

(
n̂ · ~E

)2
. (29)

El campo eléctrico ~E y el desplazamiento eléctrico ~D deben satisfacer
las ecuaciones de Maxwell. El campo eléctrico puede ser influenciado en una
muestra de cristal ĺıquido debido a la presencia de una polarización. El campo
eléctrico ~E generalmente no es constante, incluso en las orientaciones simples,
y está sujeto a ecuaciones de Maxwell reducidas:

∇ · ~D = 0, ∇ · ~E = 0, (30)

cuando se supone que no hay carga presente. Sin embargo, como una
primera aproximación básica, se supone que el campo eléctrico no está in-
fluenciado por el cristal ĺıquido. En este caso ~E deben cumplir

∇ · ~E = 0, ∇× ~E = 0, (31)

es decir, se supone εa pequeño. Teniendo en cuenta dicha aproximación,
estas ecuaciones se cumplen para campos constantes en la mayoŕıa de las
muestras con alineamiento plano.

1.10. Campo magnético.

La mayoŕıa de las moléculas orgánicas son diamagnéticas. En el caso de
moléculas que poseen anillos bencénicos, por ejemplo el caso del 5CB, la apli-
cación de un campo magnético en forma normal al plano del anillo induce
una corriente en el anillo que tiende a reducir las ĺıneas de campo que lo
atraviesan, lo que resulta en un incremento en la enerǵıa del sistema. En el
caso contrario, cuando se aplica el campo en una dirección paralela al plano
que contiene al anillo, no se induce una corriente y no se deforman las ĺıneas
de campo, por que en esta situación la enerǵıa del sistema no se incrementa.
Por esta razón los anillos bencénicos de las moléculas tienden a orientarse
de modo tal que la dirección del campo aplicado ~H sea paralela al plano del
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anillo [14, 17].

La aplicación de un campo magnético ~H en una muestra de cristal ĺıqui-
do, induce una magnetización ~M debido a los débiles momentos magnéticos
dipolares impuestos en la alineación molecular por el campo mismo. La mag-
netización inducida satisface

~M = χ|| ~H, si ~H es paralelo a n̂, (32)

ó

~M = χ⊥ ~H, si ~H es perpendicular a n̂ (33)

donde los coeficientes χm|| y χm⊥ denotan las susceptibilidades diamagnéti-
cas cuando el campo y el director son paralelos y perpendiculares, respecti-
vamente. En relación con la orientación del director n̂, podemos escribir, por
consideraciones geométricas, H = H|| +H⊥ con

H|| =
(
n̂ · ~H

)
n̂, (34)

H⊥ = H −H|| = ~H −
(
n̂ · ~H

)
n̂. (35)

Suponiendo una dependencia lineal sobre el campo y teniendo en cuenta
las simetŕıas de la fase nemática, cuando ~H tiene un ángulo arbitrario con
n̂, la magnetización definida por ~M = χm|| ~H + χm⊥ ~H se convierte en

~M = χm⊥ ~H +
(
χm|| − χm⊥

) (
n̂ · ~H

)
n̂. (36)

La inducción magnética ~B, que juega un papel similar al del desplaza-
miento eléctrico ~D en la construcción de la densidad de enerǵıa eléctrica, se
define por

~B = µ0

(
~H + ~M

)
, (37)

donde µ0 = 4π × 10−7Hm−1 es la permeabilidad del vaćıo. Insertando la
magnetización (36) en (37) se puede escribir:

~B = µ0µ⊥ ~H + µ0∆χ
(
n̂ · ~H

)
n̂. (38)

Esta notación es análoga a la utilizada para la descripción del campo
eléctrico, a saber:
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µ⊥ = 1 + χm⊥, (39)

µ|| = 1 + χm||, (40)

∆χ = µ|| − µ⊥ = χm|| − χm⊥. (41)

La cantidad adimensional ∆χ = χm|| − χm⊥ se llama la anisotroṕıa
magnética y es en general positiva y del orden de 10−6 (cuando se describe
en unidades del SI ). En los compuestos colestéricos la anisotroṕıa magnética
suele ser negativa, y de una magnitud menor que en compuestos nemáticos
convencionales, por lo general |∆χ| es del orden de 10−8. Análogo al caso del
campo eléctrico, cuando ∆χ > 0 el director se orienta en forma paralela al
campo magnético y cuando ∆χ < 0 su orientación es perpendicular al campo.

La densidad de enerǵıa magnética está dada por

Fmag = −1

2
~B · ~H = −1

2
µ0µ⊥H

2 = −1

2
µ0∆χ

(
n̂ · ~H

)2
, (42)

donde H =
∣∣∣ ~H∣∣∣. La contribución −1/2µ0µ⊥H

2 es independiente de la

orientación de n̂, por lo que a menudo se omite. Cuando ∆χ > 0, el último
término de la enerǵıa magnética en la ecuación anterior es minimizado cuando
n̂ y ~H son paralelos, lo que refleja la interpretación mencionada de ∆χ para
el caso eléctrico. Es igualmente observable que este término se minimiza para
∆χ < 0 cuando n̂ y ~H son perpendiculares. Por esto, la densidad de enerǵıa
magnética empleada en los cálculos relativos a muestras finitas en la fase
nemática suele considerarse

Fmag = −1

2
µ0∆χ

(
n̂ · ~H

)2
. (43)

Sin embargo, en algunos problemas, sobre todo las relacionadas con las
muestras semi infinitas, a veces es mas útil emplear a la expresión (39) en la
ecuación (42) y añadir la contribución −1/2 µ0µ||H

2 (que es independiente
de la orientación de el director) en lugar de despreciar −1/2 µ0µ⊥H

2. Esto
da lugar a la expresión

Fmag = −1

2
µ0∆χ

(
H2 −

(
n̂ · ~H

)2)
. (44)

Por supuesto, las ecuaciones de equilibrio no se verán afectadas, pero la
trazabilidad de las soluciones y sus enerǵıas para condiciones de contorno
adecuadas del director a menudo pueden mejorarse. Nótese la similitud entre
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las ecuaciones (29) y (44).

En general, la inducción magnética ~B y el campo magnético ~H deberán
cumplir las correspondientes ecuaciones de campo de Maxwell

∇ · ~B = 0, ∇× ~H = 0. (45)

Sin embargo, en los cristales ĺıquidos se sabe por experimentos que en si-
tuaciones de equilibrio los campos magnéticos aplicados a través de las mues-
tras no se ven prácticamente afectado por la presencia del cristal ĺıquido. Esta
situación esta generalmente en contraste con la situación correspondiente a
los campos eléctricos. Esto lleva a la suposición que, cuando ∆χ es pequeño,
~B puede considerarse como paralelo al campo magnético ~H al considerar las
ecuaciones de Maxwell. Por lo tanto las condiciones en (45) a menudo se
sustituyen por las dos ecuaciones

∇ · ~H = 0, ∇× ~H = 0. (46)

En la mayoŕıa de las muestras con alineamiento plano estas ecuaciones
son fáciles de satisfacer por campos constantes. Sin embargo, se debe tener
cuidado cuando las muestras no son planas y se debe comprobar que ~H sa-
tisface las ecuaciones (46). Estas circunstancias pueden surgir, por ejemplo,
en una muestra ciĺındrica confinada entre dos cilindros circulares coaxiales
en un campo radial o azimutal ~H.

1.11. Campo acústico.

La aplicación de un campo acústico en un medio puede generar la propa-
gación de dos tipos de ondas acústicas: ondas longitudinales y transversales
(o de corte) [18]. La diferencia entre estos tipos de ondas es la dirección re-
lativa de oscilación de las part́ıculas respecto de la dirección de propagación
de la onda. En el caso de ondas longitudinales, la dirección de oscilación de
las part́ıculas y la dirección de propagación de la onda coinciden, mientras
que en el caso de ondas transversales son perpendiculares.

En cristales ĺıquidos, las ondas transversales decaen rápidamente debi-
do a la existencia de modos sobreamortigüados. Caso contrario es el de las
ondas longitudinales las cuales se propagan fácilmente en cristales ĺıquidos,
especialmente para excitaciones acústicas de bajas frecuencias.
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Una onda de sonido genera localmente en el medio un gradiente de pre-
sión. La radiación de presión y otras tensiones de segundo orden, promediadas
en el tiempo, son proporcionales a la intensidad del campo acústico (en con-
traste con las tensiones de primer orden que vaŕıan de acuerdo a la amplitud
de la onda y cuyo promedio temporal es siempre cero). En medios isotrópicos,
ni el sonido ni las ondas de corte producen tensiones de segundo orden per-
pendiculares al vector de onda. Las fuerzas de segundo orden transversales
son posibles en sólidos anisotrópicos pero dif́ıcilmente detectables. La situa-
ción es realmente diferente para la fase nemática de los cristales ĺıquidos.
Estos combinan la anisotroṕıa y la fluidez, permitiendo aśı el movimiento
transversal.

Trabajos pioneros [19, 20] revelaron que las variaciones de presión provo-
cadas por un campo acústico inducen una reorientación molecular en la fase
nemática. Esta interacción tiende a alinear director en forma perpendicular
al vector de onda del campo acústico.

La enerǵıa de interacción entre el campo acústico y el director esta dado
por [21, 22, 23]:

Fa =
1

2
a2
(
~k · n̂

)2
con a2 =

ξnIρ

v3
, (47)

donde ~k es el vector de onda acústico, I es la intensidad del campo acústico
aplicado, ρ la densidad promedio del medio de propagación, v la velocidad en
el medio y ξn es la constante de acoplamiento entre el director y los gradien-
tes de densidad inducidos por la perturbación acústica. Nótese la similitud
de la ecuación (47) con las ecuaciones (29) y (44).

La forma de la interacción acústica, según la ecuación (47), es análoga
a las expresiones correspondientes a las interacciones con campos eléctricos
y magnéticos. Por lo tanto, el fenómeno de reorientación molecular induci-
da acústicamente comparte caracteŕısticas con los observados en los casos
eléctrico y magnético.

En el Apéndice se ampĺıa sobre este tipo de interacción acústica y se dis-
cute en detalle la extensión a la fase esméctica A.
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1.12. Flujo - Hidrodinámica.

La principal caracteŕıstica que distingue a los cristales ĺıquidos en sus
mesofases ordenadas (por ejemplo, la fase nemática) de fluidos ordinarios, es
que sus propiedades f́ısicas dependen de la orientación del director n̂ [18].
Estos procesos de flujo y orientación están necesariamente acoplados, salvo
en casos muy excepcionales (por ejemplo, la deformación de tipo twist pura).

Para ĺıquidos isotrópicos, el estudio de los fenómenos hidrodinámicos re-
quiere considerar cinco variables relacionadas con las leyes de conservación.
Estas variables son, la densidad ρ, las tres componentes del vector del mo-
mento lineal m~v, y la densidad de enerǵıa E. Cuando la carga eléctrica for-
ma parte de la descripción del sistema, la conservación de la carga se debe
tomar en cuenta y se trabaja en lo que se conoce como ámbito de la electro-
hidrodinámica.

Comparados con los ĺıquidos isotrópicos, los cristales ĺıquidos poseen una
simetŕıa reducida. Por lo tanto, los estudios de la hidrodinámica en estos
últimos, involucran un conjunto de parámetros mas amplio que en el caso de
ĺıquidos isotrópicos.

1.13. Diferencia entre la hidrodinámica de ĺıquidos isotrópi-
cos ordinarios y de un nemático.

Se considera un volumen elemental dV = dx dy dz de un fluido en movi-
miento en el espacio como se muestra en la Figura 7. Los siguientes paráme-
tros son necesarios para describir su dinámica: vector de posición ~r, velocidad
~v(~r, t), densidad ρ(~r, t), presión p(~r, t) y las fuerzas en general f(~r, t) [24].

Una descripción completa del sistema requiere considerar la variación de
la presión en el espacio y en el tiempo. Es posible aproximar al sistema
considerando una densidad donde el espacio y el tiempo están desacoplados.
En ese caso tenemos:

ρ(~r, t) = cte. (48)

Para todos los ĺıquidos, de hecho para todas las part́ıculas de gas o de
cargas en movimiento, la ecuación de continuidad se mantiene válida:

∇ · ρ~vp = −∂ρ
∂t
. (49)
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Figura 7: elemento de volumen de un fluido moviéndose en el espacio con
una velocidad ~v(~r, t)

En esta expresión ~vp (~r, t) es la velocidad medida en un punto fijo en el
espacio.

La ecuación (49) establece que la variación total de ~vp(~r, t) sobre la su-
perficie de un volumen envolvente es igual a la tasa de disminución de la
densidad. Puesto que ∂ρ/∂t = 0, de la ecuación (49) se tiene:

∇ · ~vp = 0. (50)

La ecuación del movimiento que describe la aceleración d~v/dt de los ele-
mentos del fluido es simplemente la ley de Newton:

ρ
d~vp
dt

= −∇p+ ~f, (51)

donde p es la presión y ~f la fuerza sobre el elemento de volumen.

Los estudios de la hidrodinámica de los ĺıquidos están concentrados en la
ecuación de movimiento. Para ello se deben conocer los diversos oŕıgenes y
mecanismos de fuerzas que actúan sobre los elementos del fluido. El cambio de
velocidad d~vp en un tiempo dt consiste de dos partes: una de ellas (∂~vp/∂t) dt,
la cual es tomada en un punto fijo, y la otra parte es debida a las part́ıculas
que arriban a este punto desde regiones vecinas ubicadas a una distancia
d~r = dx~i+ dy~j + dz~k. Este término también es llamado término convectivo:
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dx

(
∂~vp
∂x

)
+ dy

(
∂~vp
∂y

)
+ dz

(
∂~vp
∂z

)
= (d~r∇)~vp.

Por lo tanto, la variación de la velocidad en el punto ~r satisface,

d~vp
dt

=
∂~vp
∂t

+ (∇ · ~vp)~vp. (52)

Si a la fuerza en el lado derecho de la ecuación (51) que representa la
acción de fuerzas de diferentes oŕıgenes, por ejemplo, las debidas a campos
externos ~fext como pueden ser los campos, eléctricos, magnéticos, ópticos,
gravitacionales, etc. se suma una fuerza viscosa ~fvis, la ecuación de movi-
miento estará dada por

ρ

[
∂~vp
∂t

+ (∇ · ~vp)~vp
]

= −∇ρ+ ~fext + ~fvis. (53)

La fuerza viscosa ~fvis es la derivada espacial de una cantidad que tiene
la unidades de presión (es decir, fuerza por unidad de área). Tal cantidad se
denomina el tensor de tensión σ (es decir, la fuerza ejercida por el gradiente

de la presión). Por ejemplo, la componente α de ~f se expresa como

fα =
∂

∂xβ
σαβ. (54)

En consecuencia, la ecuación (53) se puede reescribir como

ρ

[
∂vα
∂t

+ vβ
∂vα
∂xβ

]
= − ∂p

∂xα
+
∂σαβ
∂xβ

, (55)

donde la suma sobre ı́ndices repetidos está impĺıcita. En consideración del
hecho de que no existe una fuerza que actúe cuando la velocidad del fluido
es una constante, el tensor de tensión se toma como lineal en los gradientes
de la velocidad, es decir,

σαβ = η

(
∂vβ
∂xα

+
∂vα
∂xβ

)
. (56)

La constante de proporcionalidad en la Ecuación (56) es el coeficiente de
viscosidad (en unidades de g cm−1 s−1). Nótese que para un fluido someti-
do a una rotación uniforme w0(es decir, ~v = ~w0 × ~r), se tiene ∂vβ/∂xα =
−∂vα/∂xβ, lo que significa σαβ = 0.

La ecuación (55) junto con la ecuación (56) constituyen la base para el
estudio de la hidrodinámica de un fluido isotrópico. Se puede observar que
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Figura 8: tensión actuando en un elemento de volumen fluido.

la viscosidad para ~fvis es una derivada espacial del tensor de tensiones, que
a su vez es una derivada espacial de la velocidad (~fvis tiene la forma η∇2~v).
La ecuación (53) por lo tanto se puede escribir como:

∂~v

∂t
+ (∇ · ~v)~v = −∇p

ρ
+
η∇2~v

ρ
+
~fext
ρ
, (57)

que normalmente se conoce como las ecuaciones de Navier - Stokes para
un fluido incompresible.

El marco teórico general para la descripción de la hidrodinámica de los
cristales ĺıquidos ha sido desarrollado principalmente por Leslie [25] y Erick-
sen [26]. Sus enfoques explican que el tensor de tensiones no sólo depende de
los gradientes de velocidad, sino también en la orientación y la rotación del
director. En consecuencia, el tensor de tensión está dado por:

σαβ =α1nγnδAγδnαnβ + α2nαnβ + α3nβnα + α4Aαβ (58)

+ α5nγAγβ + α6nβnγAγα,

donde las cantidades Aαβ se definen por:

Aαβ =
1

2

[
∂vβ
∂xα

+
∂vα
∂xβ

]
. (59)

Los términos del lado derecho de la ecuación (58) se refieren a la orien-
tación director, excepto el cuarto término, α4Aαβ. Este es el término mismo
que el de un fluido isotrópico, tomando α4 = 2η. En este formalismo, hay seis
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coeficientes llamados coeficientes de Leslie, α1, α2, ..., α6, tienen dimensiones
de viscosidad. Fue demostrado por Parodi [27] que

α2 + α3 = α6 − α5, (60)

por lo que hay realmente cinco coeficientes independientes.

1.14. Flujo acoplado a la reorientación del director.

En medios anisotrópicos, la reorientación del director a menudo acompaña
al flujo de materia y viceversa. En lugar de las ecuaciones de conservación
para el momento lineal del director, se emplea la conservación del momento
angular. La teoŕıa no solo tiene en cuenta los gradientes de velocidad sino
también la orientación del director n̂ y la rotación relativa ~N . En otras pa-
labras ~N es la razón de cambio del director respecto al fluido inmóvil, cuya
expresión es,

~N =
dn̂

dt
− [ω̂ × n̂] , (61)

donde ω̂ es la velocidad angular del ĺıquido.

La ecuación de movimiento del director de una fase nemática difiere con-
siderablemente de las ecuaciones válidas para ĺıquidos isotrópicos. En este
caso se tiene

I
dΩ

dt
=
[
n̂× ~f

]
− ~Γ, (62)

donde I es el momento de inercia del director, Ω es el momento angular
total, dn̂/dt = (Ω× n̂). El primer término del lado derecho de la ecuación (62)
describe el torque ejercido sobre el director debido a los campos externos y
las fuerzas elásticas del medio resumidas en el campo molecular ~f . El vector
~Γ describe el torque de fricción consistente de dos partes, una relacionada
con la velocidad relativa del ĺıquido ( ~N), y otra asociada al gradiente de
velocidad (o tensor de corte) dado por la ecuación (59)

~Γ = n̂×
[
γ1 ~N + γ2Ân̂

]
. (63)

En la ecuación (63), Â es el gradiente de velocidad tensorial definida por
la ecuación (59). Los coeficientes de viscosidad de γ1 y γ2 están relacionadas
con los coeficientes de Leslie αi de la siguiente manera,
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Figura 9: Flujo en presencia de un campo magnético.

γ1 = α3 − α2 (64)

γ2 = α2 + α3 = α6 − α5, (65)

considerando la configuración del flujo mostrado en la figura 9. Sin campo
externo y estableciendo φ = 0, se tiene

~v = [0, 0, v (x)] (66)

n̂ = [sin θ, 0, cos θ] (67)

Axz =
1

2

dv

dx
(68)

Nz = ωynx = −Axznx (69)

Nx = −ωynz = Axznz. (70)

De la ecuación (63) el torque viscoso a lo largo de la dirección y es dado
por
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Γvis = −γ1 (nzNx − nxNz)− γ2 (nznµAµx − nxnµAµz) (71)

= −1

2

dv

dx

[
γ1 + γ2

(
cos2 θ − sin2 θ

)]
.

= −dv
dx

[
α3 cos2 θ − α2 sin2 θ

]
.

En el estado estacionario, en el cual el torque de corte desaparece, una
orientación estable del director es inducida por el flujo, con un ángulo θflow
dado por

cos 2θflow = −γ1
γ2
. (72)

Concluimos de este capitulo que en un nemático, la reorientación indu-
cida del director (por ejemplo por la acción de un campo externo) puede
generar un flujo. Análogamente, si un flujo es generado en el sistema sea por
convección o inducido por una inestabilidad electrohidrodinámica, dicho flujo
podrá ocasionar una reorientación del director.

Otro aspecto a destacar es la equivalencia entre las acciones de reorienta-
ción que ejercen sobre el director los campos eléctricos, magnéticos y acústi-
cos.
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Caṕıtulo II

2. Inestabilidades inducidas en cristales ĺıqui-

dos.

Un sistema apartado de su estado de equilibrio, debido a la acción de una
perturbación externa, tiene la posibilidad de presentar una respuesta que re-
sulte en la formación de estructuras espaciales periódicas. Si la perturbación
externa consiste en condiciones de no-equilibrio constantes, las inestabilida-
des inducidas en el sistema pueden dar origen a estructuras espaciales esta-
cionarias [1].

Desde un punto de vista simplificado, se espera la observación de un
patrón periódico cuando un parámetro de control U, directamente relacio-
nado a la perturbación externa, supere determinado valor umbral Uc para el
cual una inestabilidad, con un vector de onda q0 y una frecuencia ω0 asociados
a las caracteŕısticas f́ısicas del sistema, se vuelve macroscópicamente obser-
vable. En función de esto se pueden encontrar tres tipos de inestabilidades
básicas:

I Periódicas en el espacio y estacionarias en el tiempo (q0 6= 0 y ω0 = 0)
que inducen patrones caracterizados por un vector de onda ~q.

II Uniformes en el espacio y periódicas en el tiempo (q0 = 0 y ω0 6= 0)
estas inestabilidades no conducen a la formación de un patrón espacial
solo a una oscilación periódica uniforme a un frecuencia ω que depende
de R.

III Periódicas en el espacio y en el tiempo (q0 6= 0 y ω0 6= 0) induciendo
la formación de patrones periódicos que se desplazan en el espacio con
una relación de dispersión ω (q).

En cristales ĺıquidos, las inestabilidades asociadas con la formación de
patrones han sido ampliamente estudiadas mediante el empleo de diferentes
tipos de perturbaciones externas, por ejemplo, campos magnéticos [28, 29,
30], eléctricos [31, 4, 6, 32, 9] y acústicos [33, 34, 35]. A continuación se
detallan algunas inestabilidades que conducen a la formación de patrones en
cristales ĺıquidos.
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2.1. Inestabilidades acústicas.

Las inestabilidades inducidas en cristales ĺıquidos nemáticos, mediante la
aplicación de un campo acústico están, en general, asociadas con flujos de
materia inducidos por gradientes de presión. Estos gradientes de presión son
originados, por ejemplo en celdas, debido a las oscilaciones de las paredes.
Sripaipan et al. emplearon un cristal ĺıquido (MBBA) en su fase nemática
colocado en celdas de diferentes espesores (entre 25 y 77 µm) a las que apli-
caron un campo acústico con diferentes frecuencias (640 kHz a 1,33 MHz)
[36]. El campo acústico fue aplicado mediante un transductor. Reportaron
la observación de patrones de franjas, claras y oscuras, paralelas a la orien-
tación inicial del director (figura10). La longitud de onda de los patrones

Figura 10: Patrones obtenidos mediante el empleo de campos acústicos [36]
(a) estructuras elongadas (área de la imagen ∼ 150 mm2) , (b) estructuras
formadas alrededor de una burbuja de aire (área de la imagen ∼ 150 mm2).

mostró una dependencia con el inverso de la frecuencia. Se adjudica el ori-
gen de los patrones al establecimiento de una onda estacionaria debida a la
oscilación en la dirección horizontal de los gradientes de presión.

Miyano et al. emplearon un transductor interdigitado para aplicar el cam-
po acústico sobre el cristal ĺıquido (MBBA) colocado en celdas (entre 20 y
50µm) [33]. El arreglo experimental permite que el vector de propagación del
campo acústico sea paralelo a las paredes de la celda. La frecuencia usada
fue de 12,3 MHz. Los patrones observados fueron franjas brillantes y oscuras
alternadas perpendiculares a la dirección de propagación de la perturbación
acústica (figura 11). En este caso no se observa un valor umbral definido
para la aparición de los patrones. El origen de la inestabilidad también es
adjudicado al flujo de materia inducido. El flujo de materia es periódico a lo
largo de la dirección del vector de onda. Se reporta una longitud de onda de
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Figura 11: Patrones obtenidos mediante el empleo de campos acústicos [33].
El tamaño del área en la imagen es ∼ 150× 125 µm.

10− 20 µm para celdas de 30µm de espesor.

2.2. Inestabilidades magnéticas.

En el estado mas bajo de enerǵıa mecánica, la orientación de las moléculas
en un cristal ĺıquido es uniforme. En términos generales, la aplicación de un
campo magnético, con un valor por encima de un valor cŕıtico necesario pa-
ra inducir una reorientación molecular, genera un alineamiento relativamente
homogéneo. En la mayoŕıa de los compuestos ĺıquidocristalinos la anisotroṕıa
de la susceptibilidad magnética es tal que, el director de la mesofase se orienta
en forma paralela a la dirección del campo magnético aplicado. Un fenómeno
de interés sucede cuando se induce a que la reorientación del director se
realice de forma inhomogénea. Esta reorientación inhomogénea puede logra-
se, por ejemplo, mediante una rotación de 90◦ de la muestra en un campo
magnético [37] o por la aplicación repentina de este último [29]. En ambos
casos, las estructuras originadas durante la transición de Freedericksz son
de carácter transitorio. Estas estructuras consisten en franjas equiespaciadas
perpendiculares a la orientación inicial del director (figura 12). Las estruc-
turas están formadas por regiones periódicas donde el director se orienta en
direcciones equivalentes pero opuestas. Las reorientaciones inhomogéneas del
director están acopladas dinámicamente al flujo de masa. Este flujo de masa,
a su vez, refuerza las reorientaciones inhomogéneas debido a la viscosidad
anisotrópica de la masofase. El modo hidrodinámico excitado por esta per-
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Figura 12: Estructuras transitorias perpendiculares a la orientación inicial
del director obtenidas mediante a- aplicando en forma repentina un campo
de 780 mT a un nemático (PCH5) en una celda de100 µm. b- girando 90◦

una celda de 237 µm con un nemático (Mischung 5) en un campo magnético
de 230 mT. La escala representa 50 µm [30]

turbación esta asociado con la velocidad de respuesta del sistema. Se puede
decir entonces que la distorsión periódica del director tiene una respuesta
más rápida que la reorientación uniforme. Este comportamiento es debido
a que la viscosidad efectiva de la respuesta inhomogénea es menor que la
viscosidad de la reorientación uniforme [29, 30]. Esto se aprecia en la razón
de crecimiento de las ecuaciones de movimiento linearizadas asociadas a las
reorientaciones inhomogéneas,

s (λ) =
χaH

2 −K2 (π/d)2 −K3 (2π/λ)2

γ∗
. (73)

donde,

γ∗ = γ1 − α2
2/
[
ηc + ηa (λ/2d)2

]
. (74)

La razón de crecimiento s es función de la longitud de onda λ de la
modulación periódica del director. En las ecuaciones 73 y 74, χa es la aniso-
troṕıa magnética, H es el valor de campo magnético aplicado, K2 y K3 las
constantes elásticas asociadas con las deformaciones del tipo twist y bend
respectivamente, d es el espesor de la muestra, γ1 es la viscosidad rotacional
y ηa y ηc son los coeficientes viscosos de corte. La ecuación 74 representan
la viscosidad efectiva para una reorientación ihnomogénea con un periodo
λ definido. En el caso de una reorientación uniforme (λ = ∞) la viscosi-
dad efectiva es, simplemente, la viscosidad rotacional γ1. Por esta razón, la
reorientación inhomogénea tiene una razón de crecimiento mayor y supri-
me la evolución de modos hidrodinámicos más lentos. La relación entre la
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longitud de onda del modo con crecimiento más rápido y el campo externo
aplicado esta dada por:(

B

Bc

)2

=

(
1− α
ηα

κ

)(
2d

λ

)4

+

(
2κ

α

)(
2d

λ

)2

+
(

1 +
κη

α

)
(75)

,
donde α = α2

2/γ1ηc, η = ηa/ηc, y κ = K3/K2. Bc = (π/d)
√
µK2/χa es

el campo magnético umbral para una transición de Freedericksz homogénea.
De la ecuación 75 se obtiene que la reorientación inhomogénea sucede para
valor de campo magnético superiores a un valor umbral dado por:

Bs =

√(
1 +

κη

α

)
Bc. (76)

2.3. Inestabilidades eléctricas.

Un ejemplo de inestabilidad electroelástica clásica es la observada en
el fenómeno de conmutación de un cristal ĺıquido confinado en una celda,
fenómeno conocido como transición de Freedericksz. Esta transición es obser-
vada en determinadas configuraciones, por ejemplo, cuando un cristal liquido
con anisotroṕıa positiva y con una orientación inicial plana u homogénea (las
moléculas se encuentran orientadas en forma paralela a las paredes de la
celda), es sometido a un campo eléctrico cuya intensidad E es mayor a deter-
minado valor critico Ec. La transición de Freedericksz se debe a una distorsión
pura, la orientación del director cambia en una forma puramente estática sin
ningún tipo de transferencia de masa. Sin embargo, la reorientación puede no
ser homogénea, tal como lo sugieren algunos resultados experimentales [38].
La reorientación molecular tiene lugar debido a la acción desestabilizante del
campo eléctrico, el cual actúa sobre las pequeñas fluctuaciones angulares ori-
ginadas, por ejemplo, por fluctuaciones térmicas.

En el caso de inestabilidades electrohidrodinámicas, los torques ejercidos
estabilizan las posibles distorsiones en la orientación molecular. Por ejemplo,
celdas con alineamiento plano para materiales con anisotroṕıa dieléctrica ne-
gativa (εa < 0) y celdas con alineamiento homeotrópico (las moléculas se
orientan de forma perpendicular a las paredes de la celda) para materiales
con anisotroṕıa positiva (εa < 0). Por lo tanto, si la interacción dieléctrica
tiende a suprimir el posible origen de las inestabilidades, la conductividad
anisotrópica juega un rol importante a la hora de explicar diferentes tipos de
inestabilidades observadas. Los casos más representativos de inestabilidades
eléctricas que presentan deformaciones periódicas en el espacio, limitándose
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solamente a los dominios que aparecen directamente después del estado no
perturbado, son los siguientes:

I - Los dominios transversales (respecto al director) de Kapustin- Wi-
lliams (figura 13) [31]. Ocurren con campos de frecuencia relativamente baja,

Figura 13: Dominios de Williams en celdas de 20 µm con alineamiento ho-
meotrópico [31].

en capas conductivas (σ 6= 0) de cristales ĺıquidos nemático, con orientación
inicial homogénea y permitividad dieléctrica negativa o ligeramente positiva.
Se asume un campo eléctrico de intensidad E y periodo T. En el tiempo
t = 0, el voltaje aplicado supera determinado valor cŕıtico provocando una
acumulación de carga espacial Q en las regiones de curvatura del material.
Al invertir el campo eléctrico al valor -E, el efecto sobre la carga espacial Q
es estabilizante. En otras palabras, la acción del campo eléctrico desplaza la
carga en el sentido opuesto. Si el tiempo de redistribución de cargas es menor
que el peŕıodo del campo aplicado, la carga espacial relajará a cero mientras
que la deformación inducida todav́ıa está presente, debido a que el tiempo de
reorientación molecular, en general, es mucho mayor que el de redistribución
de cargas. Ahora, si el tiempo de redistribución de cargas es mucho menor
que el peŕıodo del campo eléctrico, el tiempo posterior a la relajación de car-
ga espacial será suficiente para crear nuevamente la carga espacial en sentido
opuesto. El efecto del campo será nuevamente desestabilizante e incremen-
tará la deformación del material que todav́ıa mantiene el mismo signo. El
mecanismo descrito favorece las reorientaciones inhomogéneas que inducen
movimiento de materia, dando lugar a la formación del patrón.

II - Los dominios transversales y chevrons son dominios que se manifies-
tan, comúnmente, en cristales ĺıquidos nemáticos con anisotroṕıa dieléctrica
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negativa y conductividad anisotrópica positiva, con orientación inicial ho-
mogénea, y sometidos a la acción de campos eléctricos alternos de altas fre-
cuencias (figura 14) [39, 40]. En este caso la configuración experimental es

Figura 14: Patrones a- transversales y b- chevrons observados en celdas de
∼ 20 µm) con alineamiento homogéneo [41].

similar a la empleada para la observación de los dominios transversales en el
régimen conductivo (bajas frecuencias). A diferencia del caso antes mencio-
nado, el uso de altas frecuencias provoca que el tiempo de redistribución de
la carga espacial Q sea mayor que el periodo del campo eléctrico, con lo cual
la oscilación de la carga espacial no sigue completamente al campo eléctrico.
En cada inversión del campo eléctrico las fuerzas QE cambian de signo, lo
cual excita las oscilaciones del modo bend, suponiendo que el tiempo de re-
lajación de las deformaciones del tipo bend, en presencia del campo eléctrico
y de flujo, es comparable con el periodo del campo externo. La oscilación
de las deformaciones bend está acompañada de un flujo de corte que tam-
bién oscila en el tiempo y a su vez es periódico en el espacio. Ópticamente
el resultado de la aplicación de un campo eléctrico con una intensidad igual
al umbral, es la sucesión de ĺıneas brillantes y oscuras, perpendiculares al
director. Levemente por encima del umbral los “rolls” se vuelven inestables,
las moléculas se desv́ıan en forma alternada de la dirección perpendicular a
los rolls, y estos se segmentan dando lugar a un patrón llamado chevrons.

III - Los dominios flexoeléctricos son originados por deformaciones estáti-
cas del director. Los cristales ĺıquidos poseen simetŕıa de inversión. Sin em-
bargo, ante una deformación de curvatura, la simetŕıa puede romperse dando
lugar a efectos flexoeléctricos. De esta manera un cristal ĺıquido deformado
puede presentar una polarización eléctrica espontánea denominada polariza-
ción flexoeléctrica. Por lo tanto, la polarización inducida es proporcional a
la deformación orientacional del director n̂. De la misma manera, la polari-
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zación flexoeléctrica puede inducir una deformación en el director cuando un
campo eléctrico es aplicado. La formación de estructuras periódicas debido
a efectos flexoeléctricos fue predicha originalmente por Meyer [6]. Estas es-
tructuras consisten en franjas periódicas paralelas a la orientación inicial del
director (figura 15). Dichas estructuras fueron observadas experimentalmente

Figura 15: Dominios flexoelétricos observados en una capa de MBBA en
celdas de 30 µm aplicando un voltaje DC de ∼ 1 V [11].

mediante el empleo de campo uniformes [7] y no uniformes [8].

IV - Los dominios denominados “cruces de Malta” [5], son generalmente
observados en capas delgadas (d < 90 µm), de nemáticos con orientación
inicial homeotrópica y por debajo de una frecuencia de corte de 2 KHz
(figura16) [42]. La formación de estos patrones es adjudicada a fenómenos
flexoeléctricos, como una extensión de los dominios longitudinales, generan-
do deformaciones splay–bend separadas por disclinaciones, por lo que tam-
bién son esperados solo en materiales que poseen una anisotroṕıa positiva
o negativa muy pequeña. Estos dominios son deformaciones splay-bend que
se extienden al volumen. Esta deformación flexoeléctrica posee un comporta-
miento estático. Se remarca que los dominios en forma de cruces siempre están
separados por disclinaciones, a diferencia de algunos dominios flexoeléctricos
elongados observados donde es posible una deformación continua del director
(sin disclinaciones).

También existen dominios observados en otras fases ĺıquidocristalinas co-
mo lo son los dominios en forma de cuadŕıcula, observados para las texturas
planas de cristal ĺıquido colestéricos (CLC) con σ ≈ 0 y εa > 0 [43], como
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Figura 16: Cruces de Malta observadas en celdas de 20 µm con alineamiento
homeotrópico [41].

aśı también con σ 6= 0 y εa < 0. Además, dominios transversales y concéntri-
cos fueron reportados en capas de cristales ĺıquidos esmécticos A orientados
en forma homogénea (εa > 0) y homeotrópica (εa < 0) respectivamente.

De los dominios antes mencionados cabe destacar que existen importantes
diferencias entre las inestabilidades que inducen flujo de materia y las que
no. Consideremos el caso en el cual solo se tiene en cuenta que el origen de la
inestabilidad es puramente un efecto dieléctrico, o en otras palabras, cuando
la conductividad eléctrica no es relevante (σ = 0) y los dipolos moleculares
juegan solo un papel indirecto (se desprecia el efecto flexoeléctrico). La dis-
tribución en el estado estacionario del director al minimizar la enerǵıa libre
por unidad de volumen del sistema será:

F = Felas + Fdiel = Felas −
εa
8π

(n · E)2 , (77)

donde Felas y Fdiel son las contribuciones debido a las interacciones elásti-
cas y dieléctricas. La minimización se consigue a través de la ecuación de
Euler, que describe el balance de torques correspondientes:

Γelas + Γdiel = Ki
∂2θ

∂z2
+
εaE

2

4π
sin θ cos θ = 0. (78)

Aqúı θ es el ángulo de desviación del director en el plano xz. El campo
eléctrico es aplicado en la dirección z (E = Ez), y Ki es la constante elástica
asociada a la deformación. La ecuación (78) se satisface con soluciones pe-
riódicas. En la práctica, dicha solución equivale a la observación de patrones
periódicos en la celda.
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Cuando se consideran inestabilidades eléctricas donde el flujo de materia
juega un rol importante, el término de enerǵıa cinética debe participar en la
expresión de la enerǵıa libre. Sin embargo, no se puede minimizar la función
de un sistema que no está en equilibrio debido a los procesos disipativos.
Aśı, en este caso, es conveniente comenzar directamente de las ecuaciones
que acoplan las fuerzas actuantes con la velocidad de un fluido. El torque
adecuado es proporcional al gradiente de velocidad

Γhidro ≈ α∇~v, (79)

donde α es un coeficiente de fricción que tiene en cuenta la geometŕıa del
experimento. En los ĺıquidos de baja conductividad la electroneutralidad del
medio puede perturbarse fácilmente y una carga espacial δq puede desarro-
llarse por diversas razones. Como por ejemplo, la inyección de carga, procesos
termoiónicos, degradación qúımica, etc.

En presencia de carga espacial, la acción de un campo eléctrico puede
generar un movimiento de materia. Si el campo de velocidades resultantes no
es uniforme aparecerá un torque hidrodinámico (Γhidro), desestabilizando la
orientación inicial del director. Los oŕıgenes de la carga espacial pueden ser
variados, pero, por regla general, el valor de δq es proporcional al campo. En
consecuencia, la velocidad v y el torque Γhidro son proporcionales a E2. En
este caso, el director responde al valor RMS de un campo AC, y el tiempo
de relajación de la carga espacial determina la frecuencia umbral:

τq =
ε

4πσ
. (80)

Uno de los casos mas importantes de formación de carga espacial es la
separación electroĺıtica de cargas positivas y negativas debido a un campo
externo, figura 17a. Esta inestabilidad se observó en una amplia gama de
frecuencias tanto para la fase isotrópica como nemática [40], aunque la apa-
rición de patrones depende del tipo de mesofase y su orientación.

Otro mecanismo por el cual se origina una carga espacial se atribuye a la
inyección de cargas a través de los electrodos [4]. La distribución de δq sobre
el espesor de la celda se muestra en la figura 17b y 17c, para una inyección
unipolar y bipolar, respectivamente. Una vez más, la interacción entre la
carga espacial y el campo da lugar al movimiento de un ĺıquido en forma de
vórtice. Este movimiento (figura 18b), se puede observar en cualquier ĺıquido
débilmente conductor colocado en un campo eléctrico DC. La tensión umbral
de tal proceso hidrodinámico tiene la forma
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Figura 17: distribución de densidades de cargas espaciales, (a) separación
electroĺıtica, (b) interacción unipolar y (c) interacción bipolar. Ld es la lon-
gitud de Debye.

Figura 18: (a) inestabilidad convectiva inducida por diferencias de tempera-
tura y (b) inestabilidad EHD inducida por inyección de carga unipolar.
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Figura 19: Alineamientos en cristales ĺıquidos nemáticos (a) homogénea, (b)
homeotrópica y (c) inclinada respecto de la normal.

Vc = ζ
4πηµD
ε

, (81)

donde µD es la movilidad de iones de arrastre y ζ es un parámetro de
estabilidad (ζ ≈ 102) que depende de la intensidad de la inyección de carga.
En los cristales ĺıquidos, este movimiento en forma de vórtice desestabiliza
la distribución molecular.

2.3.1. Inestabilidad de Carr–Helfrich.

Este mecanismo se debe a la anisotroṕıa de la conductividad [10]:

σa = σ|| − σ⊥ 6= 0. (82)

Considérese una capa de un cristal liquido nemático orientado en forma
homogénea, figura 19a, con σa > 0. En este caso, el campo Ez produce el
gradiente de carga espacial a lo largo del eje x, δqx ≈ σaEz. Por simplicidad,
se supone εa = 0. Considerando la ecuación de balance para los momentos
elástico e hidrodinámico,

K3
∂2θ

∂x2
− α2

∂vz
∂x

= 0, (83)

donde α2 es el coeficiente de fricción “activo” que desestabiliza al director.
Teniendo en cuenta el acoplamiento entre la velocidad del fluido (vz) y el
campo eléctrico, a través de las ecuaciones de Navier-Stokes y las ecuaciones
de Poisson, se obtienen soluciones periódicas en el espacio (a lo largo de x )
para vz, y δq. El periodo en x de la distorsión energéticamente favorable es
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de aproximadamente π/d debido a la forma ciĺındrica de los vórtices, y la
tensión de umbral de la inestabilidad es:

V 2
c =

4π3K3σ||η1
(−α2) εσa

, (84)

donde η1 es una combinación de los coeficientes de viscosidad pasiva que
están involucrados en la ecuación de Navier-Stokes para dar cuenta de la
disipación de enerǵıa asociada con el movimiento de carga δq inducido por
el campo. Para εa 6= 0, debe incorporarse el torque dieléctrico en la ecuación
(83), llegando a una fórmula mas compleja para la tensión umbral [10].

De acuerdo con la ecuación (84), Vc → ∞ con σa → 0. Es decir, la ines-
tabilidad es consecuencia de la anisotroṕıa en la conductividad.

El mecanismo de Carr-Helfrich es también responsable de los dominios
observables en capas orientadas homeotrópicamente y expuestas a un campo
perpendicular al director.

Incrementando la frecuencia hasta un valor critico fc se provoca que la
tensión umbral aumente de forma marcada, debido a la disminución de la am-
plitud de la carga espacial distribuida a lo largo x. A frecuencias por encima
del valor cŕıtico, el régimen de la inestabilidad cambia de manera significativa
[39]. La distorsión en el estado estacionario que se muestra en la figura20b se
sustituye por oscilaciones periódicas del director. El campo umbral de este
régimen depende de los parámetros anisotrópicos del cristal ĺıquido [44].

A bajas frecuencias y bajo la condición de σa > 0, la inestabilidad Carr-
Helfrich también se ha observado en cristales ĺıquidos colestéricos y en las
fases nemáticos con algún orden esméctico [45, 46]).

Usando el modelo de Carr-Helfrich se puede explicar la formación de
dominios longitudinales, en el caso donde la orientación inicial esta inclinada
respecto de la normal, figura 19c. La tensión de umbral para este tipo de
inestabilidad está dada por:

Vc ≈
K1/2

sin θ0
, (85)

donde θ0 es el ángulo de inclinación inicial de las moléculas.
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Figura 20: distribución de carga y orientación del director para diferentes
polaridades del campo eléctrico para los dominios de Williams (a) por debajo
de la frecuencia cŕıtica y (b) régimen dieléctrico, por encima de la frecuencia
cŕıtica.
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Figura 21: (a) orientación inicial de un cristal liquido nemático, (b) modelo
de Meyer para los dominios flexoeléctricos, donde S y B indican las regiones
de deformaciones splay y bend respectivamente.

2.3.2. Formación de estructuras no-disipativas: flexoelectricidad.

La formación de dominios longitudinales en capas delgadas de cristales
ĺıquidos en la fase nemática con orientación homogénea y baja conductividad
eléctrica (σ ≈ 0) fue observada por diferentes autores [7, 8, 11]. Las estruc-
turas son observadas cuando el modo de dominios transversales es suprimido
[47]. El peŕıodo de las estructuras depende de la intensidad de un campo
eléctrico DC. El origen de estas estructuras es adjudicado a fenómenos fle-
xoeléctricos que inducen una deformación estática del director (figura 21),
y no están relacionados con los procesos electrohidrodinámicos (debido a la
ausencia de flujo). Los efectos flexoeléctricos pueden ser producidos por la
polarización dipolar del medio [6], o interacción cuadrupolar [48]. La contri-
bución a la enerǵıa libre está dada por:

Fflexo = ~E · ~Pflexo = ~E · [e1zn̂ (∇ · n̂) + e3x (∇× n̂)× n̂] , (86)

donde ~Pflexo es la polarización flexoeléctrica en la dirección del campo, mien-
tras que e1z y e3x son los coeficientes flexoeléctricos [6].

De acuerdo a cálculos realizados [49], los dominios longitudinales tienen
lugar debido a efectos flexoeléctricos en celdas de espesor finito y bajo la
presencia de una condición de anclaje fuerte. La desviación máxima de las
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Figura 22: distorsión flexoeléctrica bidimensional.

moléculas respecto de la orientación inicial, se encuentra en el medio de la
celda (figura22). La formación de los dominios longitudinales representa una
transición de primer orden. El voltaje y el peŕıodo cŕıtico para la formación
de los dominios [49] es:

Vc =
2πK

|e∗| (1 + µ)
, λc = d

√
1 + µ

1− µ
, (87)

donde K = K1 = K2 = K3 bajo la aproximación de única constante elástica,
e∗ = e1− e3 es la diferencia entre los coeficientes flexoeléctricos e1 y e3, rela-
cionadas a su vez con las deformaciones tipo splay y bend respectivamente, y
µ = εaK/4πe

∗2. Queda en claro de la ecuación (87) que los dominios longitu-
dinales inducidos por efectos flexoeléctricos solo son esperados en materiales
que satisfagan la relación |µ| < 1, o lo que es equivalente:

|εa| <
4πe∗2

K
. (88)
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Caṕıtulo III

3. Estructuras periódicas en el volumen.

Se comprobó en ensayos experimentales que es posible observar a simple
vista la creación de paredes de inversión en un pequeño volumen de cris-
tal liquido, 5CB, colocado en un tubo de ensayo de 0, 75 cm de diámetro
(volumen total ∼ 0,8 cm3). Estas estructuras se consiguen mediante la rota-
ción repentina de la muestra, previamente alineada, en un campo magnético.
Este fenómeno ha sido observado y su naturaleza analizada en cristales ĺıqui-
dos confinados en celdas elecoópticas [28, 29, 30]. El análisis cuantitativo y
cualitativo, particularmente en el volumen, resulta engorroso debido a la ne-
cesidad de diseñar un método que permita la captura de imágenes (la cual
debe demostrar el carácter tridimensional de la estructura), combinación de
las imágenes para determinar la posición en el espacio 3D (incluyendo una
serie de correcciones ópticas como lo son las posibles desviaciones de la luz
debido a las paredes del contenedor) y el análisis de las estructuras captu-
radas, entre otras dificultades. Esto se vuelve extremadamente dificultoso
si las estructuras son creadas en un entorno experimental que no admite
grandes modificaciones, como sucede en un experimento t́ıpico de resonancia
magnética nuclear (RMN). Por esta razón, se propuso simplificar la situación
trasladando el problema a celdas electroópticas, en las cuales es posible usar
técnicas de microscoṕıa para observar en forma directa la formación de dichas
estructuras, bajo la acción de campos eléctricos, magnéticos y/o superficies
tratadas, pudiéndose aumentar el espesor de la celda hasta lograr un entorno
3D.

3.1. Caracteŕısticas de las celdas electroópticas.

Para el desarrollo de los experimentos se emplearon una serie de celdas
confeccionadas en el laboratorio, previa capacitación en el Centro de Pesqui-
sas Renato Archer (CEMPRA - San Pablo - Brasil). Se decidió realizar la
confección de las celdas electroópticas en el laboratorio, debido a la dificul-
tad para conseguir celdas prefabricadas con espesores superiores a los 100 µm.

Las celdas fueron construidas utilizando placas de vidrio, con un espe-
sor de ∼ 0,14 cm, sobre las que yace un depósito de material conductor.
En el caso de las celdas de 50, 127, 250 y 650 µm de espesor empleadas en
los experimentos de microscopia convencional, dicho depósito consta de una
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capa delgada de ITO, siglas que provienen de la denominación en inglés “in-
dium tin oxide”, el cual es una mezcla de óxido de indio y estaño, y tiene
como propiedades relevantes el ser transparente e incoloro. El electrodo so-
bre el vidrio se logró empleando la técnica conocida como deposición f́ısica
de vapor. Para ello se vaporizó el óxido conductor en una cámara de vaćıo
dentro de la cual se encuentra la placa de vidrio. La lámina conductora se
forma por la deposición del vapor sobre la superficie de vidrio expuesta. El
espesor de dicha capa puede controlarse mediante el tiempo de exposición
y la densidad del vapor. Para todas las celdas construidas en el laboratorio,
este tratamiento fue realizado en el CEMPRA. En contraste, en las celdas
empleadas en los experimentos de microscoṕıa confocal, el espesor del vidrio
utilizado se reduce a aproximadamente 0,1 mm (se emplearon portamuestras
para microscoṕıa confocal comerciales). El electrodo se consigue mediante la
deposición de una capa de oro de 5 nm (con el fin de alcanzar una transpa-
rencia suficiente sin comprometer la uniformidad de la capa). En este caso,
los depósitos conductores fueron realizados por encargo en el Laboratorio de
Microscoṕıa Electrónica y Microanálisis (LabMEM), dependiente de la Uni-
versidad Nacional de San Luis.

En ambos casos, las placas de vidrio con el depósito conductor fueron
posteriormente tratadas mediante la aplicación de una capa de alcohol poli-
vińılico (PVA, de Sigma–Aldrich) con un espesor de 0,3− 0,6 µm, con el fin
de inducir alineamiento en las moléculas. Para ello se preparó una solución
al 10 % de PVA en agua destilada. Esta solución se aplicó mediante goteo
sobre las placas de vidrio, las cuales fueron colocadas en una centrifugadora
de modo tal de obtener una delgada capa de PVA. Posteriormente, las placas
de vidrio tratadas se sometieron a un tratamiento térmico en un horno a
60◦C durante ∼ 7 minutos. Pasado este tiempo, las placas fueron retiradas
e inmediatamente, en caliente, se procede a frotarlas con un paño suave, en
una sola dirección y siempre en el mismo sentido y de manera uniforme, ob-
teniendo de esta forma un arreglo en el poĺımero, de manera tal que induce
una orientación molecular sobre el cristal ĺıquido en la dirección del frotado.

El cristal ĺıquido empleado (5CB de Sigma–Aldrich) fue colocado dentro
de las celdas mediante capilaridad. Para celdas con espesor mayor a 50 µm
se empleó una pipeta. En el caso de las celdas cargadas por capilaridad, no
fué necesario el sellado de las mismas. Sin embargo, en las celdas gruesas se
requirió el sellado a fin de evitar pérdidas. Para ello se empleó un adhesivo de
uso odontológico (Adper Single Bond 2 de 3M) de secado por luz ultravioleta.

La figura 23 muestra la disposición de las capas que conforman las celdas
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empleadas en los experimentos de microscoṕıa convencional y confocal.

Figura 23: Esquema de las diferentes partes que componen las celdas emplea-
das. Los polarizados empleados son externos a la celda.

3.2. Tipos de alineamientos en celdas electroópticas.

El alineamiento empleado en celdas electroópticas puede pertenecer a dos
grandes grupos. El primero está conformado por los alineamientos homogéneo
(también llamado plano), tilted (formando un ángulo θ con la superficie de
la pared) y homeotrópico (el director de la fase en una dirección fija a través
de la muestra), Véase la figura 19 en el capitulo II. El segundo grupo reúne

Figura 24: deformaciones permanentes del cristal ĺıquido debido al tratamien-
to superficial de las paredes, a) splay, b) twist, c) bend.

a los alineamientos splay, bend y twist (figura 24), incluyendo también las
variaciones de estas últimas, h́ıbrido y súper twist. En el último grupo, el di-
rector no se encuentra en una dirección fija si no que vaŕıa dentro de la celda,
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de modo que el cristal ĺıquido esta sometido a una deformación permanente.

En los casos homogéneo y homeotrópico las moléculas se alinean de for-
ma paralela o perpendicular a los substratos, mientras que el caso tilted es
un estado intermedio: las moléculas forman un ángulo con el substrato. Este
ángulo es originado por las técnicas empleadas para inducir la orientación
de las moléculas. Generalmente se obtiene mediante el cepillado de una capa
de poĺımeros, como puede ser el alcohol polivińılico (PVA), depositado en
una de las caras de las paredes de la celda. En la práctica, un alineamiento
tilted con un ángulo menor a los 10◦ es considerado como un alineamiento ho-
mogéneo, y la técnica de cepillado de poĺımeros ha demostrado ser un buen
sistema para la obtención de este alineamiento. Con respecto a los alinea-
mientos h́ıbridos, la técnica empleada consiste en construir una celda donde
cada pared presenta diferente alineamiento.

Ya se mencionó antes que una técnica muy empleada en la producción en
masa es la de cepillado de capa de poĺımeros. No obstante, existen técnicas
que no implican cepillado, como lo son aquellas que se valen de métodos de
fotoalineamiento o la generación de microsurcos en un substrato. El alinea-
miento homeotrópico es obtenido mediante substratos cubiertos por capas de
un material hidrofóbico. También se emplean films de poĺımeros con cadenas
laterales hidrofóbicas. En cualquier caso, estos métodos muestran buenos re-
sultados con una gran variedad de cristales ĺıquidos, debido a una afinidad
qúımica entre la capa de alineamiento y las moléculas del cristal ĺıquido.

En celdas de hasta ∼ 100 µm de espesor, la orientación de las moléculas
del cristal liquido cerca del substrato afecta la orientación de las moléculas
en el medio de la celda debido a una interacción molécula–molécula. En la
mayoŕıa de los casos se puede considerar que existe una interacción fuerte
entre el substrato y las moléculas próximas a éste. Bajo esta consideración,
la aplicación de un campo externo que cambie la orientación de las moléculas
respecto de su configuración inicial, generará una gran deformación del ma-
terial cerca del substrato. Esto se debe a que las moléculas en contacto con el
substrato no cambian su orientación. En esta situación se dice que el sistema
presenta un “anclaje fuerte”. Por el contrario, en el caso donde un campo
externo que, después de ser removido, modificó la orientación original de las
moléculas cerca del substrato, se dice que el anclaje de las moléculas es débil.
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3.3. 5CB - Caracteŕısticas

El compuesto 5CB (4’-pentyl-4-cyanobiphenyl) en un cristal ĺıquido am-
pliamente empleado debido a la estabilidad de sus parámetros f́ısicos dentro
del rango de temperaturas en el cual manifiesta su carácter nemático. Su
gran estabilidad qúımica y fotoqúımica despertaron el interés por su uso en
dispositivos electroópticos. El 5CB fue sintetizado por primera vez por Geor-
ge William Gray, Ken Harrison, and J.A. Nash en la Universidad de Hull en
1972 y fue el primer miembro de la familia de los cyanobiphenyls. El 5CB
es un cristal ĺıquido termotrópico el cual solo presenta una mesofase ĺıqui-
do cristalina, la nemática. Este compuesto presenta una fase cristalina para
temperaturas por debajo de los 18◦C, una fase nemática entre los 18◦C y los
35◦C y una fase isotrópica para temperaturas superiores a los 35◦C. La tran-
sición entre estas fases son enanciotrópicas, estas son reversibles mediante el
calentamiento y enfriamiento de la muestra. Su formula qúımica es C18H19N
(figura 25) y su denominación genérica es 5CB. El 5CB es obtenido mediante

Figura 25: Estructura de la molécula de 5CB.

la modificación del grupo bifenilo en una manera lineal. En primer lugar se
agrega Br2 al grupo bifenilo para introducir un átomo de bromo al final de
la fracción. Posteriormente se añade cloruro de aluminio y C4H9COCl a la
muestra, seguido por la adición de hidróxido de potasio y NH2NH2. En este
punto, la molécula tiene un átomo de bromo en un extremo del núcleo ŕıgido
y C5H11 en el otro extremo. La introducción de cobre (I) los resultados de
cianuro y DMF resulta en la eliminación del bromo y su sustitución por CN.
Este es el paso final en la producción de 5CB [3].

La molécula de 5CB posee un tamaño aproximado de 20Å y 5 Å a lo largo
del eje mayor y menor respectivamente. El compuesto 5CB fue sintetizado
por primera vez por G. W. Gray, K. Harrison, y J.A. Nash en 1972. Algunos
sinónimos de este compuesto son: 4’-Amyl-4-biphenylcarbonitrile, 4-Cyano-
4’-pentylbiphenyl, 4’-Pentyl-4-biphenylcarbonitrile, 4-Amyl-4’-cyanobiphenyl,
entre otros.
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El compuesto 5CB tiene un peso molecular aproximado de 249,4 g/mol y
una densidad de aproximadamente 1 g/cm3 [14]. Debido al grupo cyano este
compuesto presenta un gran momento dipolar a lo largo del eje mayor de la
molécula [12]. Lo que lleva a un valor grande de ε‖ y consecuentemente una
anisotroṕıa dieléctrica grande (εa = ε‖ − ε⊥) [50].

El aspecto óptico de este compuesto es transparente incoloro en la fase
isotrópica y blanco turbio en fase nemática. El ı́ndice de refracción anisotrópi-
co de la fase nemática es na = 1,532. El valor de la anisotroṕıa dieléctrica
del 5CB a una temperatura de ∼ 25◦C es ε ≈ 10, siendo estable durante su
fase nemática esto se puede apreciar en la figura 26 [50].

Figura 26: Dependencia de las constantes dieléctricas paralela (ε‖) y per-
pendicular (ε⊥) con la temperatura en la fase nemática del 5CB. La linea a
trazos representa la extrapolación del valor de la constante dieléctrica de la
fase isotrópica [50].
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3.4. Campos eléctricos aplicados a celdas con alinea-
miento superficial.

Como se discutió en el caṕıtulo anterior, existe en la literatura una am-
plia variedad de experimentos realizados con compuestos nemáticos en celdas
delgadas, que dan origen a la formación de patrones. En general, estos expe-
rimentos fueron realizados en capas de nemáticos, inferiores a los 50µm. Uno
de los principales aspectos a considerar al incrementar el espesor de la celda,
es la pérdida o disminución del efecto de orientación inducido por el trata-
miento de las paredes en el centro de la celda. Por otro lado, un incremento
excesivo del espesor de la celda influye directamente en una caracteŕıstica
fundamental de esta configuración experimental, que es la posibilidad de de-
tectar la distribución del director a través de la transmisión de luz.

Basándose en que la formación de patrones responde, en general, a com-
petencias de torques estabilizantes y desestabilizantes, una aproximación al
análisis de estructuras tridimensionales en el volumen puede lograrse reali-
zando una serie de experimentos en celdas gruesas, donde el espesor de la
misma se incrementa en forma gradual. De esta manera, se puede analizar
como el espesor afecta la formación de patrones en una geometŕıa que posee
caracteŕısticas de volumen. En este contexto, ello ocurre cuando el espesor
de la celda es varios ordenes de magnitud mayor a la longitud de coherencia
del orden impuesto por el tratamiento de las paredes.

Para trasladar las caracteŕısticas del experimento en el volumen [2] a una
celda, es necesario comprender la equivalencia entre los diferentes torques
que actúan sobre la orientación del director. En principio, la orientación in-
ducida en el volumen por el campo acústico puede ser reemplazada por el
tratamiento superficial de las paredes sumado, eventualmente, al uso de un
campo magnético para compensar la región media de la celda. Por otro la-
do, el campo magnético pulsado empleado en el volumen podŕıa aproximarse
mediante el uso de un campo eléctrico pulsado. Esta idea rudimentaria nos
llevó a plantear los experimentos que se describen a continuación. Luego, a
partir de ciertos resultados inesperados, nos concentramos en la interpreta-
ción de diferentes aspectos relacionados con el caso de perturbaciones eléctri-
cas.
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3.5. Respuesta a campos eléctricos pulsados, continuos
y alternos.

Los experimentos iniciales fueron realizados en celdas de 50 µm. El cris-
tal ĺıquido empleado fue 5CB. Las paredes de la celda fueron tratadas para
obtener un alineamiento homogéneo. La temperatura a la que se realizaron
los experimentos fue de (25,0±0,2)◦C, mantenida constante durante la medi-
ción. La observación se realizó en una estación de videomicroscoṕıa facilitada
por el grupo de F́ısica de la Atmósfera – FaMAF (figura 27). Consiste de un
microscopio Olympus BH2-SC con una cámara de video RCA TC2014/X. La
señal de video se digitalizó utilizando una tarjeta PCI Encore ENLTV-FM,
con una resolución de 720×576 a 30fps. Se emplearon polarizadores cruzados
para mejorar el contraste de las imágenes. La aplicación de la perturbación
eléctrica se realizó a través de un generador de funciones Agilent 33220A.

En las primeras pruebas realizadas se empleó un voltaje pulsado entre 0
y valores positivos de voltaje (figura 28a), con una duración de los pulsos
que varió entre 10 y 200 mseg. Con el incremento en pasos del voltaje se
observó una reorientación molecular que sucede para valores de voltaje de
∼ 1V (transición de Freedericksz). Incrementando aun más el voltaje aplica-
do se verificó una orientación uniforme del director hasta un valor de apro-
ximadamente 10 V , a partir del cual se apreció la formación de estructuras
desordenadas asociadas, claramente, con inestabilidades electrohidrodinámi-
cas (figura 29a). En este caso, la acción del voltaje influye considerablemente
en la reorientación molecular induciendo un flujo de materia.

En pruebas posteriores se aplicó un voltaje con una forma de onda cuadra-
da y una frecuencia entre 20 y 100 Hz (figura 28b). La onda cuadrada estuvo
centrada en cero y fué simétrica entre ciclos positivos y negativos. Con el in-
cremento del voltaje aplicado se observó la transición de Freedericksz para
valores próximos a ∼ 1 Vpp). Posteriores incrementos del voltaje dieron como
resultado una orientación uniforme del director (figura 29b) hasta alcanzar
un valor de ∼ 18 Vpp donde se observó el inicio de un régimen caótico. Sin
embargo, cuando se modificó la simetŕıa entre los ciclos positivos y negati-
vos de la onda cuadrada, se observaron estructuras disipativas similares a las
conseguidas mediante pulsos (figura 29a). En este caso, la acción del voltaje
aplicado induce, nuevamente, un flujo de materia asociado a la reorientación
molecular.

En una nueva serie de experimentos se aplicó un voltaje con una forma
de onda sinusoidal pulsada (figura 28c). La frecuencia de la onda sinusoi-
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Figura 27: Estación de trabajo empleada en las observaciones mediante mi-
croscoṕıa convencional.
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Figura 28: Diagrama de los diferentes tipos de perturbaciones eléctricas em-
pleados. a- pulsos, b- onda cuadrada, c- onda sinusoidal pulsada, d- onda
sinusoidal mas una componente DC.

Figura 29: a - Estructura convectiva observada en celdas de 50µm aplicando
pulsos eléctricos con un valor de 12 V . b - Sin estructura observada al aplicar
un campo eléctrico sinusoidal pulsado con un valor de 12,5 Vpp.
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dal se varió entre 100 Hz y 1kHz, mientras que la duración de los pulsos
tomó valores entre 10 y 200 mseg. El incremento del voltaje aplicado tuvo
como resultado, nuevamente, la transición de Freedericksz alrededor de los
valores esperados (∼ 1 Vpp) seguido por una orientación uniforme del direc-
tor. Al igual que en el caso de la forma de onda cuadrada, centrada en cero
y con simetŕıa entre ciclos, el efecto conseguido fué sólo una reorientación
molecular sin flujo inducido. Los resultados obtenidos son independientes de
las duraciones de los pulsos y de la frecuencia de la onda sinusoidal, en el
rango estudiado. Sin embargo, se observó la aparición de patrones “celulares”
cuando la onda sinusoidal conteńıa un “offset” de continua.

Este último resultado nos llevó a plantear un nuevo experimento donde se
aplicó un voltaje AC sinusoidal continuo con una frecuencia fija de 50 Hz, al
que se sumó una componente DC (figura 29d). Un estudio sistemático permi-
tió observar la evolución de diferentes estructuras dependientes de la relación
entre los voltajes AC y DC. La evolución del sistema resultó depender fuer-
temente de la componente DC aplicada y no aśı de la frecuencia empleada,
al menos en el rango estudiado (3 − 100 Hz). Se desarrollaron una serie de
mediciones en las cuales se define una relación fija entre los voltajes AC y
DC, seguido de un incremento gradual del voltaje manteniendo dicha razón
DC/AC constante, con el fin de definir los valores umbrales del voltaje a los
cuales se observa la formación de estructuras. Después de cada incremento
en voltaje aplicado se dejabó evolucionar el sistema durante un intervalo de
∼ 120seg. Mas detalles de los resultados obtenidos en estos experimentos son
mostrados en el capitulo V.

Los patrones observados demostraron una fuerte dependencia con la re-
lación R = VAC/VDC . Para valores de R < 0,5 se obtuvieron estructuras del
tipo celular (figura 30a), mientras que para valores R > 0,5 se obteńıan pa-
trones elongados y desordenados t́ıpicos de un régimen caótico (figura 30c).
El resultado mas llamativo fue el caso R ≈ 0,5, para el cual las estructuras
celulares evolucionan a un patrón hexagonal (figura 30b). Este resultado nos
llamó mucho la atención, pues el comportamiento fué reproducido en celdas
con espesores de 127 µm y 250 µm, pero imposibles de obtener en celdas
de 20 µm, 50 µm y 650 µm. Otro punto llamativo fue el hecho de obtener
estos resultados en un compuesto con caracteŕısticas eléctricas como las del
5CB (εa > 0 y σa > 0), t́ıpicamente excluido de manifestar la formacion de
patrones dentro de la teoŕıa clásica. En vista de los experimentos realizados
concluimos que la componente DC posee un rol determinante en la formación
de las estructuras observadas.
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Figura 30: Resultados obtenidos en celdas de 127 µm con diferentes valores
de R, a - R < 0,5, b - R ≈ 0,5 y c - R > 0,5.
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El resultado descripto se transformó en la pregunta principal de esta tesis.

3.6. Estructuras hexagonales con caracteŕısticas 3D.

Un fenómeno posible para la obtención de patrones en celdas electroópti-
cas es el establecimiento de flujo electroconvectivo, el cual genera inestabi-
lidades que se manifiestan generalmente como “rolls” [31, 1]. Dicho proceso
electroconvectivo puede dar origen a estructuras bidimensionales, aunque las
mismas tienden a ser regulares y se establecen de una manera muy particu-
lar (no es necesaria una componente DC para observarlas). En oposición a
las estructuras conseguidas mediante superposición de rolls, las estructuras
celulares y hexagonales sólo fueron observadas al introducir una componente
DC superpuesta al campo AC, fenómeno curiosamente observado solamente
en celdas con espesores entre 50 µm y 650 µm. Ello generó la sospecha de que
existe un mecanismo importante adicional en juego, que se manifiesta princi-
palmente en presencia de un campo DC, inhibido en celdas de menor espesor.

Cabe destacar que estudios recientes [51] reportan la observación de es-
tructuras celulares en celdas de 20 µm mediante la aplicación de un voltaje
AC puro. Sin embargo, existen diferencias claves respecto de nuestro caso: la
dependencia con la frecuencia del voltaje umbral y la periodicidad temporal,
lo que nos lleva a pensar que el origen de las inestabilidades involucradas son
de una naturaleza completamente diferente. Una discusión detalla de estas
diferencias se realiza en el caṕıtulo V. En función de estos resultados el pro-
blema pasó a ser lograr un entendimiento de los mecanismos relevantes en
la configuración experimental empleada al momento de la formación de las
estructuras observadas.

Una de las motivaciones originales, la comprobación de estructuras en el
volumen, segúıa en pie. Con el fin de determinar si las estructuras encontradas
se extienden en el volumen o simplemente son estructuras localizadas en
las superficies de las paredes (como lo son, por ejemplo, los dominios de
cruces [42]), se estudió por medios ópticos la distorsión del director a lo largo
del eje z, elegido en este caso perpendicular a las paredes de la celda. Para
este estudio se empleó primeramente el microscopio de transmisión de luz
convencional, figura 31. Debido a la resolución en el eje z de este microscopio
(10 µm), los resultados son cuestionables en cuanto a que la imagen obtenida
es en realidad un promedio de la luz transmitida a través del plano focal, mas
los planos contiguos que no se pueden diferenciar. Por lo tanto, se optó por el
empleo de microscoṕıa confocal, a fin de obtener imágenes precisas de planos
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Figura 31: Imágenes de diferentes planos focales en celdas de 127 µm, em-
pleando un microscopio de transmisión de luz. Se reportan las distancias
tomadas desde la pared superior hacia el centro de la celda.

perpendiculares a z, y determinar aśı el grado de extensión y naturaleza de
las estructuras.

3.7. Determinación de estructuras hexagonales 3D me-
diante microscoṕıa confocal.

La microscoṕıa confocal es una técnica que incrementa la resolución óptica
y el contraste de una imagen microscópica mediante el empleo de iluminación
puntual y un diafragma (“pinhole”) (figura 32)[52]. El diafragma actúa como
colimador selectivo, permitiendo eliminar la luz desenfocada o destellos de la
lente en espećımenes que son más gruesos que el plano focal. Las imágenes
son adquiridas punto por punto y reconstruidas en una computadora.

Las técnicas de microscoṕıa confocal posibilitan el empleo de marcadores
fluorescentes en muestras biológicas. Esto permite la detección y análisis tri-
dimensional de estructuras con mayor detalle. El uso de microscoṕıa confocal
en celdas electroópticas con cristales ĺıquidos es escaso [53, 54, 55].

La figura 33 muestra las imágenes obtenidas para diferentes planos focales
a lo largo del espesor de la celda. En nuestro caso no se usaron marcadores
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Figura 32: Diagrama del principio del funcionamiento de un microscopio
confocal.

Figura 33: Imágenes de diferentes planos focales en celdas de 127 µm, em-
pleando un microscopio confocal. Distancias tomadas desde la región inme-
diatamente posterior a la capa superior de PVA hacia el centro de la celda.
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Figura 34: Microscopio confocal Olympus FluoView FV1000-PME.

fluorescentes. Para ello se empleó un microscopio confocal Olympus FluoView
FV1000-PME (figura 34) ubicado en las instalaciones del Centro de Investiga-
ciones en Qúımica Biológica de Córdoba (CIQUIBIC). La figura 35 muestra
un diagrama en bloques del sistema. Se trabajó en el modo de transmisión de
luz, empleando objetivos convencionales de 10X. El estudio requirió el diseño
de celdas especiales para el trabajo. Las celdas comúnmente empleadas están
montadas con placas de vidrio de algunos miĺımetros de espesor, el cual es
demasiado grueso para la configuración del microscopio confocal, provocan-
do una gran dispersión de la luz en la primera cara de la celda. Por ello, se
construyeron celdas siguiendo el procedimiento descripto en la sección “Ca-
racteŕısticas de las celdas electroópticas” en este mismo caṕıtulo. La figura 33
demuestra que las estructuras conseguidas se extienden en todo el volumen
de la celda. Las imágenes obtenidas por microscopia confocal nos permitieron
realizar una reconstrucción tridimensional de las estructuras observadas. En
la figura 36 se muestran cuatro imágenes de una rotación de 180◦ del modelo
tridimensional de las estructuras hexagonales observadas en celdas de 127
µm. El modelo tridimensional fue construido a partir de 24 imágenes corres-
pondientes a 24 planos focales, con una separación entre plano de ∼ 5 µm
(ver archivo “reconstruccion-3d.avi” en el material suplementario adjunto).
Estos resultados demuestran claramente el carácter tridimensional de las es-
tructuras observadas. Es de destacar el carácter estático de las mismas. Se
regresará sobre este aspecto en el caṕıtulo V.
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Figura 35: Diagrama de los componentes del microscopio confocal empleado.
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Figura 36: Imágenes del modelo reconstruido de las estructuras hexagonales
en celdas de 127 µm, en una rotación de 180◦.
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Caṕıtulo IV

4. Estructuras inducidas por campos eléctri-

cos en celdas delgadas (d < 50 µm).

La literatura de los últimos 30 años contiene una amplia variedad de
estudios acerca de la formación de patrones periódicos en cristales ĺıqui-
dos nemáticos. Los trabajos tratan casos en los cuales se emplean campos
magnéticos [28, 29, 30], eléctricos [31, 4, 6, 32, 9] y acústicos [33, 34, 35]. Se
reportan diferentes tipos de patrones, en particular para celdas sometidas a
campos eléctricos y empleando cristales ĺıquidos con diferentes parámetros
f́ısicos. La vasta mayoŕıa de los estudios se realizaron en celdas delgadas de
vidrio del orden de 50µm o menor espesor. Aunque algunos efectos están cla-
ramente establecidos, todav́ıa hay situaciones poco claras e interpretaciones
irreconciliables en la literatura. Las descripciones teóricas son complejas por
lo que terminan, en general, con la formulación de modelos simplificados.
Dentro de la extensa literatura que trata las inestabilidades inducidas por
campos eléctricos, la aplicación simultánea de campos eléctricos AC y DC es
muy escasa.

4.1. Estructuras disipativas y estáticas en celdas elec-
troópticas.

La desestabilización electrohidrodinámica (EHD) inducida por campos
AC, uno de los procesos mas tratados, se encuentra asociado con la respues-
ta de la carga espacial distribuida en el volumen del cristal ĺıquido. La carga
espacial puede tener diferentes oŕıgenes. Por ejemplo, separación electroĺıtica
[5], la inyección de carga a través de los electrodos (inestabilidad de Felici)
[4], efectos de emisión termoiónica [56] o debido a la anisotroṕıa de la con-
ductividad caracteŕıstica del medio nemático (inestabilidad de Carr–Helfrich)
[10]. El acoplamiento entre la carga espacial y el campo eléctrico induce un
flujo convectivo, análogo a la convección térmica de Rayleigh–Bérnard en
fluidos isotrópicos [1]. Las inestabilidades EHD son fácilmente observadas
en cristales ĺıquidos nemáticos con anisotroṕıa dieléctrica εa negativa y con-
ductividad anisotrópica σa positiva, siendo menos frecuente los casos donde
εa > 0 y σa < 0 [16].

Por otro lado, los trabajos relacionados con la aplicación de un campo
DC son menos comunes. Esto se debe, principalmente a los problemas que
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puede producir en celdas electroópticas cuando son sometidas a extensos pe-
riodos de excitación (degradación electroĺıtica, inyección de carga unipolar,
posibles efectos de degradación electroqúımica tanto del compuesto como de
los electrodos, etc.).

El efecto flexoeléctrico representa el acoplamiento lineal entre el campo
eléctrico y la distorsión local del cristal ĺıquido [13]. En el trabajo de Meyer
[6], la asimetŕıa de las moléculas juega un rol determinante en la observa-
ción de los fenómenos flexoeléctricos. También, es posible definir el efecto de
“gradiente flexoeléctrico” entre un gradiente de campo eléctrico y el ordena-
miento del cristal ĺıquido [48, 57], el cual es aplicable en forma independiente
de la asimetŕıa de las moléculas. Los efectos flexoeléctricos pueden tener un
carácter dipolar o cuadrupolar y se hacen relevantes sobre todo para cam-
pos independientes del tiempo (DC), o campos alternos de baja frecuencia
(AC). Aunque la interacción flexoeléctrica se considera generalmente domi-
nante cerca de los electrodos en las superficies [58], dominios flexoeléctricos
también pueden existir en el volumen [49, 59]. Mientras que la interacción
dieléctrica que provoca la transición de Freedericksz no es sensible a la po-
laridad del campo eléctrico (surge como una interacción cuadrática con el
campo), el efecto flexoeléctrico es dependiente del cambio de signo del cam-
po externo (interacción lineal), al igual que otros procesos de polarización
superficial. Este hecho lleva a situaciones totalmente diferentes en el medio
de la celda y cerca de los electrodos, especialmente en las celdas gruesas. La
condición de anclaje débil favorece la flexopolarización en las superficies de
la celda [60]. Incluso la estructura molecular y la interacción con la superficie
sólida en la frontera (región próxima al electrodo), juegan un papel impor-
tante en la polarización superficial [61, 62].

Bajo ciertas circunstancias puede ocurrir que una estructura estática se
origine cerca de la superficie del electrodo. Este escenario puede encontrarse
cuando los términos lineales, asociados a los fenómenos flexoeléctricos, son
relevantes en respuesta a inestabilidades superficiales que dependen de la po-
laridad del campo DC (o campo AC de baja frecuencia, o una combinación de
campos DC y voltajes AC de altas frecuencias). A altas frecuencias, el campo
AC no contribuye a los términos lineales. Las estructuras estáticas pueden
formarse si la intensidad de campo eléctrico es lo suficientemente débil como
para evitar un proceso disipativo tipo EHD. Con el aumento de la intensidad
de campo, el flujo convectivo se manifiesta, y la aparición de un patrón puede
“copiar” las estructuras estáticas “no convectivas” ya existentes, mostrando
aśı una textura óptica similar [63].
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Como se ha mencionado en caṕıtulos anteriores, las inestabilidades elec-
trohidrodinámicas en cristales ĺıquidos son un fenómeno ampliamente estu-
diado. El flujo hidrodinámico se debe al movimiento de carga eléctrica, y las
condiciones umbrales para su observación dependen de las caracteŕısticas f́ısi-
cas del material, especialmente de la anisotroṕıa dieléctrica εa. Los patrones
inducidos por inestabilidades electrohidrodinámicas son comúnmente obteni-
dos en materiales con anisotroṕıa dieléctrica pequeña, pudiendo ser ésta po-
sitiva o negativa [31, 39, 40]. Para compuestos con este tipo de caracteŕısticas
f́ısicas, el mecanismo dominante es la inestabilidad de Carr–Helfrich [10]. Sin
embargo, este mismo fenómeno es inhibido para compuestos con εa grande
y positivo. En este último caso, independientemente de la alineación inicial,
la acción de un campo eléctrico perpendicular a las paredes de la celda tiene
como resultado una orientación homeotrópica. Cuando la alineación inicial es
homeotrópica, el campo eléctrico ejerce una fuerza estabilizadora. En el caso
de una orientación inicial homogénea, el sistema experimenta, como primera
inestabilidad, una transición de Freedericksz, alcanzando posteriormente la
orientación homeotrópica (al menos en gran parte de la celda, si se considera
la condición de anclaje fuerte). Partiendo de una orientación homeotrópica,
las inestabilidades de Carr–Helfrich resultan imposibles cuando εa es positiva
y grande [10]. Por esta razón, no es esperable que inestabilidades de este tipo
conduzcan a la formación de patrones en materiales con valores altos de εa.

4.2. Caso particular del 5CB: antecedentes.

Efectos electroconvectivos, con oŕıgenes diferentes a las inestabilidades de
Carr–Helfrich, han sido observados en materiales con anisotroṕıa dieléctrica
positiva (εa > 0) y conductividad anisotrópica positiva (σa > 0) [64]. La de-
pendencia con la frecuencia de los voltajes umbrales, define la existencia de
dos patrones, un dominio en forma de huellas digitales (fingerprints) encon-
trado a bajas frecuencias, y un dominio en forma de cruces para frecuencias
altas. Estudios recientes [51] se interpretaron en términos de la existencia
de dominios electroconvectivos en 5CB, ante la presencia de alineamiento
homogéneo y homeotrópico. En este último trabajo los voltajes umbrales
dependen fuertemente de la frecuencia del campo eléctrico, a diferencia del
numero de onda, el cual es prácticamente insensible a los cambios de fre-
cuencia, al menos en el rango estudiado. En otro trabajo anterior se reportan
estructuras celulares obtenidas en celdas de 25 µm mediante la aplicación de
un voltaje DC [65] (figura 37). En este caso se adjudicó el origen de las ines-
tabilidades a los mecanismos de Felici, debido a que los efectos convectivos
son evidentes en las observaciones. Otro resultado observado en 5CB fue-
ron estructuras celulares-hexagonales (“honeycomb”) conseguidas mediante

73



Figura 37: Estructuras observadas por Nakagawa et al. [65] en celdas de
525µm con alineamiento homeotrópico, aplicando un voltaje DC. a- 4,8 V .
b - 6,4 V .

la aplicación de un voltaje DC en superposición con la acción de un láser [66].
En este caso se adjudica el origen de la inestabilidad a inyección de cargas
(Felici).

4.3. Experimentos en celdas de 20 µm con 5CB.

En el marco de una cooperación bilateral entre nuestro laboratorio y el
Departamento de Fluidos Complejos del Instituto de Investigación del Estado
Sólido de la Academia de Ciencias de Hungŕıa en Budapest, se desarrolla-
ron una serie de experimentos en celdas de espesor d = 20 µm, empleando
el compuesto ĺıquidocristalino 5CB en su fase nemática a una temperatura
de (30,00 ± 0,05)◦C. En la temperatura a la que se trabajó las propiedades
eléctricas son, εa = 17,76 [67] y σ = 0,45 [51]. Se aplicó un campo eléctrico
alterno de frecuencia f, al que se sumó una componente continua. Se em-
plearon celdas electroópticas comerciales (de EHD Ltd. - Japón) provistas de
alineamiento homogéneo. En todos los casos el campo eléctrico fue perpen-
dicular a las paredes de la celda y la orientación inicial del director horizontal.

Se observó que el comportamiento del mismo compuesto en celdas de
20µm, presenta claras diferencias con lo observado en celdas gruesas. Las
mediciones se realizaron definiendo una razón entre el voltaje alterno AC
y el voltaje continuo DC. Una vez definida la razón DC/AC se procedió a
incrementar el voltaje en pasos, dejando reposar la celda por un peŕıodo de
∼ 150 seg. Si alguna evolución del sistema era detectada en ese lapso, el
tiempo de espera se incrementaba hasta no detectar variaciones en el campo
óptico observado.
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Figura 38: Imágenes de estructuras correspondientes a diferentes valores de
voltaje (RMS) a una frecuencia de 20 Hz, obtenidas en celdas de 20µm. a-
Tenue patrón celular observado para valores de voltajes VAC = 6,5 VRMS

y VDC = 3,2 V , b- Estructura paralela observada con valores de voltaje
VAC = 10,5 VRMS y VDC = 5,3 V , c- Estado de la estructura paralela para
voltajes VAC = 24 VRMS y VDC = 12 V y d- Estructura tipo “herringbone”
observada con voltajes VAC = 24,5 VRMS y VDC = 12,2 V . La ĺınea blanca
representa la dirección inicial del director.

La razón DC/AC elegida fué R = VDC/VAC = 0, 5 (en el caṕıtulo V se
explica el porque de esta elección). Para este valor se detectaron una se-
rie de voltajes umbrales que inducen la formación de estructuras claramente
diferenciables a partir de sus caracteŕısticas morfológicas. Las estructuras en-
contradas se observan después de una transición de Freedericksz (la misma
ocurre para un voltaje umbral AC de aproximadamente 1 VRMS). En la figu-
ra 38 se pueden apreciar las estructuras observadas mediante el incremento
de los voltajes a una frecuencia fija de 20Hz. En la figura solo se indican los
valores RMS del voltaje AC, teniendo en cuenta la relación R ≈ 0,5.

75



En la figura 38a se puede apreciar la aparición de una débil estructura
celular (cuyo voltaje umbral es VAC = 6,5 VRMS y VDC = 3,2 V ), seguida por
una estructura elongada en la dirección inicial del director (VAC = 10,5 VRMS

y VDC = 5,3 V , figura 38b). Para mas detalles ver las imágenes en el mate-
rial suplementario adjunto. La figura 38c muestra el estado de la estructura
elongada previo a la observación de la estructura del tipo “herringbone” (fi-
gura 38d). La estructura “herringbone” es observada para valores de voltaje
VAC = 24,5 VRMS y VDC = 12,2 V . Esta última aparece en presencia de la
segunda estructura. Este tipo de comportamiento ha sido observado previa-
mente [42] en celdas de 45 µm cargadas con el cristal ĺıquido MBBA, aplican-
do voltajes AC y DC. Los valores umbrales de las dos primeras estructuras
son relativamente bajos, y poseen caracteŕısticas de una deformación estáti-
ca. En particular, las estructuras paralelas a la dirección inicial del director
(figura 38b) recuerdan a los dominios flexoeléctricos [42, 11], que en nuestro
conocimiento todav́ıa no han sido reportados para el 5CB. Por el contrario,
la última estructura observada sucede a campos altos, y se observa como
una estructura claramente dinámica (variación posicional en el tiempo). La
figura 38c se muestra como una transición entre la estructura estática de la
figura 38b y la dinámica de la figura 38d.

El método empleado en las mediciones fue repetido para diferentes fre-
cuencias en un rango entre ∼ 0 Hz y 80 Hz. Este rango de bajas frecuencias
fue elegido por coincidir con las frecuencias empleadas anteriormente por el
grupo húngaro [51], teniendo de esa manera un comportamiento de referencia
para el sistema experimental usado. Detalles de la distribución de estructuras
en el rango de frecuencias analizado se puede observar en la figura 39. Los
voltajes umbrales mostrados en la figura 39 pueden no tener una relación di-
recta con el campo eléctrico en el interior de la celda debido a fenómenos que
pueden modificarlo, por ejemplo, el apantallamiento de Debye, fluctuacio-
nes en la celda, inhomogeneidad del medio, etc. Esto explicaŕıa la dispersión
de los puntos correspondiente a los voltajes umbrales medidos. La figura 40
muestra la dependencia del numero de onda cŕıtico q = 2d/λ con la frecuen-
cia.

En las figuras 39 y 40 se observa que las estructuras celulares y para-
lelas son obtenidas a voltajes relativamente bajos comparado con el valor
umbral de las estructuras tipo “herringbone”. Aśı mismo, el valor umbral
para las dos primeras estructuras es prácticamente insensible a la variación
de la frecuencia, al menos, en el rango analizado. Lo contrario sucede con las
estructuras “herringbone”, cuyo el voltaje umbral depende fuertemente de la
frecuencia. De hecho, para esta última estructura, solo se registran valores
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Figura 39: Dependencia con la frecuencia del voltaje umbral en celdas de
20 µm para cada una de las estructuras observadas.

umbrales hasta los 20 Hz, ya que para frecuencias mayores y manteniendo la
razón VDC/VAC ≈ 0,5, el voltaje DC requerido es suficientemente alto como
para afectar el normal desempeño de la celda (comprometiendo la reutili-
zación de la misma). Este efecto se constata al observar a simple vista, el
ennegrecimiento del borde de los electrodos.

El número de onda q permanece prácticamente constante para diferentes
frecuencias en los casos de estructuras celulares y paralelas. En el caso de
las estructuras “herringbone” se observa un sensible cambio a partir de los
10 Hz (aunque no se cuenta con suficientes datos para estimar una posible
tendencia). Se puede observar en la figura 39 como la estructura paralela
solo es conseguida para frecuencias mayores a ∼ 5 Hz. Por debajo de esta
frecuencia solo se consiguen las estructuras celulares y del tipo “herringbone”.

La figura 41 muestra la corriente medida en la celda de 20 µm en función
del voltaje DC aplicado. Los valores de corriente medidos son comparables
a los obtenidos por Nakagawa et al. en celdas homeotrópicas [65], cuando la
frecuencia del campo eléctrico tiende a cero. Se realizaron pruebas en celdas
con alineamiento homeotrópico aplicando simultáneamente los voltajes AC y
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Figura 40: Numero de onda cŕıtico qc en función de la frecuencia en celdas
de 20µm.

DC, a fin de constatar si los efectos reportados por Nakagawa et al. relevan-
tes en nuestra configuración experimental. En los resultados obtenidos no se
observa la formación de ningún patrón. Solamente se observó la aparición de
puntos aislados en los cuales, mediante el incremento del voltaje, se desarrolla
un flujo de materia (figura 42). Los resultados mostrados en la figura 42 de-
muestran que el voltaje alterno inhibe el mecanismo propuesto por Nakagawa
et al. En la distribución de puntos mostrados en la figura 41 se observa un
cambio en la tendencia alrededor de 5 V del voltaje DC. Este valor coincide
aproximadamente con el voltaje umbral para la observación de las estruc-
turas herringbone. Se recuerda que las estructuras celulares y paralelas son
obtenidas para voltajes por debajo de este valor. Por encima de este valor,
el incremento en la densidad de carga espacial puede favorecer la formación
de estructuras disipativas. En efecto, para tensiones mayores, el aumento li-
neal de la corriente en la celda y la fuerte dependencia con la frecuencia de
la tensión umbral sugieren el carácter disipativo de la estructura herringbone.

Las estructuras observadas en 5CB no pueden ser predichas por el modelo
electrohidrodinámico estándar y tampoco lo hace la inclusión en este de efec-
tos flexoeléctricos puros. La aplicación de ambos casos a compuestos ĺıquido
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Figura 41: Corriente en función del voltaje DC en celdas de 20 µm.

Figura 42: Resultados observados en celdas de 20 µm con alineamiento
homeotrópico mediante la aplicación simultanea de voltajes AC y DC a-
VAC = 10,50 V (RMS) y VDC = 5,25 V b- VAC = 24,00 V (RMS) y
VDC = 12,00 V .
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Figura 43: Resultados obtenidos por Kumar et al. [51] en celdas de 20 µm
mediante la aplicación de un voltaje AC. a- Voltajes umbrales en función
de la frecuencia para estructuras celulares y rolls en celdas con alineamiento
homogéneo. b- Número de onda cŕıtico para estructuras celulares y rolls en
celdas con alineamiento homogéneo.

cristalinos como el 5CB, donde εa > 0 y σa > 0, resulta en la predicción,
únicamente, de la transición de primer orden de Freedericksz. Las estructuras
“herringbone” obtenidas para R = 0,5 en 5CB son reportadas por primera
vez en esta tesis.

El trabajo de Kumar et al. reporta resultados conseguidos con voltajes
AC puros, en la misma configuración experimental empleada en este traba-
jo. Bajo la acción de voltajes AC, se observaron estructuras celulares y rolls
(desordenados y perpendiculares a la dirección inicial del director) cuyos vol-
tajes umbrales presentan una clara dependencia con la frecuencia (figura 43).

En contraste, la incorporación de una componente DC permitió observar
estructuras celulares y paralelas a la orientación inicial del director, para los
cuales los voltajes umbrales son, prácticamente independientes de la frecuen-
cia. En el caso de las dos estructuras reportadas por Kumar et al. (figura 44),
el origen es adjudicado a inestabilidades EHD. A las estructuras celulares y
paralelas se suma una tercera estructura (“herringbone”), cuyo voltaje um-
bral śı depende de la frecuencia. Como se mencionó antes la estructura he-
rringbone a sido observada en cristales ĺıquidos como el MBBA debido a la
competencia de torques dieléctricos y flexoeléctricos. En nuestro caso, las es-
tructuras celulares y paralelas poseen caracteŕısticas similares a las inducidas
por efectos flexoeléctricos [11]: voltajes umbrales bajos, leve dependencia con
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Figura 44: Estructuras observadas por Kumar et al. [51] en celdas de 20 µm
mediante la aplicación de un voltaje AC. a- Estructuras celulares, 7 V (RMS)
a 4 Hz con alineamiento homogéneo. b- Rolls, 14,4 V (RMS) con una fre-
cuencia de 4 Hz con alineamiento homogéneo. En todos los casos el área de
la imagen es de 300× 300 µ2.

la frecuencia, etc. Mientras, que las estructuras “herringbone” comparten las
caracteŕısticas de una estructura de carácter disipativo.

Otra diferencia se aprecia en el numero de onda reportado. En el caso de
las estructuras celulares los valores del numero de onda son comparables. Sin
embargo para las frecuencias entre 0 y 20 Hz el número de onda reportado
por Kumar et al. presenta una tendencia a decrecer mientras que en nuestro
caso permanece próximo a un valor constante.

Teniendo en cuenta las condiciones experimentales (aplicación simultanea
de voltajes AC y DC, empleo de un compuesto ĺıquido cristalino con εa > 0
y σa > 0, etc.) y las claras diferencias observadas entre las estructuras ce-
lulares/paralelas y “herringbone” (dependencia de los voltajes umbrales con
la frecuencia, estabilidad temporal, etc.), a nuestro entender, las estructu-
ras celulares y paralelas observadas en nuestro caso, no son estructuras de
carácter disipativo.
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Caṕıtulo V

5. Estructuras inducidas por campos eléctri-

cos en celdas gruesas (d ≥ 50 µm).

En celdas gruesas, las reorientaciones inducidas por el flujo también pue-
den contribuir a desestabilizar la orientación molecular. En tales casos, el flujo
de materia puede seguir a la transición de Freedericksz, añadiendo un torque
hidrodinámico adicional [41]. El modelo hidrodinámico para inestabilidades
EHD en nemáticos, teniendo en cuenta el flujo, las ecuaciones de Maxwell y
los torques elástico, viscoso y eléctrico, generalmente puede explicar con éxito
los casos en que la anisotroṕıa dieléctrica y conductiva tienen signos contra-
rios. Para estos casos, se considera que el papel del término flexoeléctrico es
despreciable, incluso en el régimen de conducción (AC a bajas frecuencias)
[68]. Como se mencionó en el capitulo IV, se encontró que la teoŕıa hidro-
dinámica que involucra las mencionadas interacciones, no puede explicar en
forma satisfactoria las inestabilidades EHD encontradas en celdas de alinea-
miento plano, con compuestos con ∆ε < 0 y ∆σ < 0 (EHD no-estándar) [69],
a menos que la interacción flexoeléctrica sea incluida [70]. La teoŕıa tampoco
permite predecir valores umbrales de campo que induzcan una inestabilidad
cuando ∆ε > 0 y ∆σ > 0. En este último caso, recientemente se observaron
patrones celulares en ambos alineamientos, plano y homeotrópico en celdas
delgadas [51], los que fueron atribuidos al mecanismo EHD. En dicho trabajo
se observó que al incrementar el voltaje, la estructura celular se convierte en
rolls. El patrón celular demostró ser casi independiente de la frecuencia. Los
autores afirman que la estructura celular se origina en el centro de la celda
(20µm de espesor), mientras que los rolls se forman en la superficie de los
electrodos. La inclusión de la interacción flexoeléctrica en las ecuaciones pa-
rece no ser suficiente para explicar los patrones. Una explicación consistente
de los patrones observados, especialmente la estructura celular, aún está pen-
diente.

En este trabajo se estudia la excitación eléctrica de celdas electroópticas
de diferentes espesores, conteniendo un cristal ĺıquido (5CB) con la aniso-
troṕıa dieléctrica y la conductividad anisotrópica positivas. Se incrementa
progresivamente el espesor de la celda con el fin de examinar la dependencia
con el espesor de los patrones observados, en un régimen donde las condicio-
nes f́ısicas que influyen en la orientación del director en la región próxima a la
superficie de los electrodos son muy diferentes a las que ocurren en el centro
de la celda. El espesor de la celda sigue siendo todav́ıa lo suficientemente
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delgado como para poder observar la luz transmitida por medios ópticos.

El objetivo principal de este estudio se refiere a la investigación de la
acción combinada de excitaciones eléctricas con campos AC y DC aplicados
a la celda. Una caracteŕıstica relevante de los resultados obtenidos, son los
patrones hexagonales regulares, observados en celdas de 127 y 250µm cuando
la relación entre los voltajes AC y DC es R ≈ 0,5.

5.1. Patrones hexagonales inducidos por la combina-
ción de campos eléctricos AC y DC.

Las celdas electroópticas fueron construidas siguiendo el procedimiento
descrito en el caṕıtulo III. En todos los experimentos realizados la tempera-
tura fue de 25,0± 0,1◦C. El polarizador se colocó en paralelo a la alineación
inicial del director en la celda, mientras que el analizador se colocó per-
pendicular. Las celdas electroópticas se alimentaron con un generador de
funciones Agilent 33220A. En los experimentos realizados a frecuencia fija,
se utilizó una tensión alterna sinusoidal de 50Hz. Por encima de un valor
umbral de tensión AC, se obtuvo una transición de Freedericksz homogénea,
convirtiendo el alineamiento de la celda en homeotrópico. Este comporta-
miento es independiente del espesor de la celda.

Se realizaron una serie de experimentos en los cuales se varió la relación
entre los voltajes AC y DC. Para cada valor de la relación R = VDC/VAC
estudiado, los voltajes aplicados a la celda se incrementaron en pasos man-
teniendo fija la relación R. Entre cada incremento de voltajes se esperó un
tiempo de ∼ 120seg. dejando que el sistema evolucione. A partir de este pro-
cedimiento, se observaron voltajes umbrales que conducen a la formación de
estructuras celulares (figura 45a) y un régimen de flujo caótico (figura 45b)
cuando R < 0,5 y R > 0,5 respectivamente. Un resultado que llamó nuestra
atención fue el obtenido para R ≈ 0, 5, relación que resultó ser decisiva para
conseguir estructuras hexagonales. Estas estructuras pueden ser regulares o
irregulares como se muestran en la figura 46a y 46b respectivamente.

La figura 47 muestra un diagrama de fases de las estructuras conseguidas
a partir de diferentes voltajes umbrales en función de R. Los puntos represen-
tan la ubicación en el diagrama de las imágenes mostradas en las figuras 45
y 46.

Dentro de los rangos de tensión estudiados en los experimentos, se veri-

83



Figura 45: Patrones obtenido en celdas de 127 µm. a- Estructura celular con
R < 0,5 (9 Vpp AC a 50 Hz y 3 V DC). b- Régimen caótico con R > 0,5
(9,5 V AC a 50 Hz y 6, 5 V DC).

Figura 46: a- Hexágonos regulares obtenidos con R ≈ 0,5 en celdas de 127µm
mediante la aplicación de un voltaje AC de 8,5Vpp. b- hexágonos irregulares
obtenidos, bajo las mismas condiciones, en una posición diferente.
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Figura 47: Diagrama de fases de las estructuras observadas en celdas de
127 µm para diferentes valores de R.

ficó experimentalmente que la acción individual de las tensiones AC o DC no
inducen la formación de estructuras hexagonales. La estructura celular tiene
la misma longitud de onda caracteŕıstica del patrón hexagonal, y su proceso
de formación es similar (ver archivo “evolucion-temporal.avi” en el material
suplementario adjunto). Cabe destacar que una vez que la estructura llega a
un estado de equilibrio, el orden posicional se mantiene. El flujo puede ser
claramente observado en el estado caótico, pero no durante la formación del
patrón celular, donde apenas se observan fluctuaciones localizadas. Para un
R < 0,5, si el voltaje es incrementado, las estructuras celulares se fusionan
formando dominios elongados, en los cuales los efectos convectivos se vuelven
apreciables figura 48a. Es decir, se pasa de una región de dominios práctica-
mente estáticos a un estado claramente convectivo sin la observación de las
estructuras hexagonales.

La secuencia de formación de los patrones hexagonales es la siguiente:
después de la aplicación combinada del voltaje DC/AC con una razón de
R ≈ 0, 5, la primera transición observada es la de Freedericksz. Lentamente,
después de incrementar el voltaje, se observan puntos brillantes que evolucio-
nan en cruces de Malta (figura 48 b). Repitiendo el experimento, después de
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Figura 48: Celda de 127 µm (a) fusión de las estructuras celulares en domi-
nios elongados al incrementar el voltaje con una razón R < 0,5 (b) puntos
iniciales de la reorientación molecular observados después de la transición de
Freedericksz.

borrar la memoria del sistema (por calentamiento de la celda hasta la tran-
sición al estado isotrópico), se pudo comprobar que la posición en la que los
puntos brillantes aparecen es completamente al azar. Este resultado permite
descartar que los mismos sean consecuencia de defectos presentes en la topo-
loǵıa de las superficies. Una inestabilidad de propagación circular comienza
a desarrollarse a partir de los puntos/cruces hasta que comienzan a interac-
tuar entre śı en un tiempo de aproximadamente 3 minutos. Este patrón se
desarrolla hasta alcanzar una estructura hexagonal transcurrido un tiempo
del orden de 17 minutos (figura 49 y video “evolucion-temporal.avi”). Un
resultado similar se obtiene en la celda de 250µm.

Al interrumpir la acción del campo eléctrico, la celda se vuelve al estado
homogéneo (alineamiento plano) en un tiempo de ∼ 40 segundos. Si la excita-
ción eléctrica es aplicada nuevamente dentro de un tiempo dado, la estructura
hexagonal es recuperada en pocos segundos. El tiempo de relajación de la
estructura fue medido mediante el incremento del tiempo de espera entre la
remoción y la reaplicación de la perturbación eléctrica. Cuando el tiempo de
espera se vuelve mayor que el tiempo de relajación, el proceso de formación
vuelve a suceder como se describió anteriormente. El tiempo de relajación
medido para la estructura hexagonal fue de ∼ 15 min. y ∼ 17 min. en las
celdas de 127 µm y 250 µm respectivamente.

La Figura 50 muestra que los centros de las estructuras hexagonales coin-
ciden con puntos brillantes, en particular cuando el plano focal del microsco-
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Figura 49: Evolución temporal de la estructura hexagonal en celdas de
127µm.

87



Figura 50: (a) formación hexagonal en la región cercana a la superficie de la
celda de 127µm, (b) mismo campo donde se ha cambiado el plano focal hacia
en el centro de la celda.

pio esta próximo a la zona cercana a los electrodos. Sin embargo, tan pronto
como foco se desplaza hacia el interior de la celda, los centros brillantes des-
aparecen, lo que indica que las distorsiones del director originarias de los
puntos/cruces se encuentran principalmente cerca de la superficie de la cel-
da, tal como es de esperar en la formación de cruces de Malta [42].

No se observaron estructuras hexagonales en celdas de 50µm ni de 650 µm,
en las que solo se consiguieron estructuras celulares. La distancia transversal
de los hexágonos observada fue de ∼ 100µm para celdas de 127µm mientras
que un valor de ∼ 200µm se midió para la celda de 250µm. Los valores um-
brales fueron 5Vpp de voltaje AC para espaciamientos de 127µm y 11Vpp para
250µm. Una vez establecido el patrón hexagonal, la estabilidad de la estruc-
tura fue comprobada por ∼ 24 hs, luego de las cuales el patrón se mantuvo
sin cambios (manteniendo la celda alimentada).

Tanto el valor umbral de la tensión DC/AC (con R ≈ 0, 5) y el número
de onda cŕıtica q = 2d/λ (donde d es el espesor de la celda y λ la longitud de
onda del patrón asociado) permanecen casi independientes de la frecuencia,
para frecuencias superiores a 10Hz (ver figuras 51 y 52).

5.2. Aplicación de la teoŕıa estándar.

El modelo estándar desarrollado a partir de los trabajos de Carr [71]
y Helfrich [10] es ampliamente usado para describir fenómenos de electro-
convección en cristales ĺıquidos. En este modelo las propiedades eléctricas,
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Figura 51: Voltaje umbral en las celdas de 127µm en función de la frecuencia
del campo eléctrico AC.
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Figura 52: dependencia con la frecuencia del numero de onda cŕıtico en celdas
de 127µm.
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descritas por las ecuaciones de Maxwell, están acopladas al flujo de materia
descrito por las ecuaciones de Navier-Stokes. Los torques elásticos, eléctricos
y viscosos determinan la dinámica del director de la mesofase.

El modelo propone que las fluctuaciones espaciales del director, en pre-
sencia de un campo eléctrico, pueden inducir una densidad de carga espacial,
la que provoca la aparición de fuerzas de Coulomb y flujo de materia. Sin
embargo, el establecimiento de un fenómeno electroconvenctivo depende fuer-
temente de las propiedades materiales del sistema. De todas las propiedades
de un cristal ĺıquido que pueden influenciar el desarrollo de una inestabilidad
electroconvectiva se destacan dos cantidades claves: la anisotroṕıa dieléctrica
(εa) y la conductividad anisotropica (σa). A estas cantidades se debe sumar
el alineamiento inicial del director, el cual también juega un rol importante.
En un celda electroóptica donde la orientación del director es homogénea, el
modelo estándar requiere para el establecimiento de un proceso EHD que la
conductividad anisotrópica sea positiva y la anisotroṕıa dieléctrica negativa
(o levemente positiva). En esta configuración se destacan dos reǵımenes, con-
ductivo y dieléctrico, encontrados para f < fc y f > fc respectivamente. La
frecuencia fc es una frecuencia de corte que se relaciona con los tiempos de
respuesta del sistema.

En el caso donde la orientación inicial del director es homeotrópica, el
modelo estándar también predice inestabilidades electroconvectivas cuando
la conductividad anisotrópica es negativa y la anisotroṕıa dieléctrica positiva.
Para los casos mencionados, el modelo estándar está compuesto mayormente
por un conjunto de ecuaciones que describen el comportamiento del sistema
[72]. Estas ecuaciones son:

I - La densidad de enerǵıa que incluye las interacciones elásticas (ecua-
ción (6)) y dieléctricas (ecuación (28)) dada por:

Fe+d =

∫
1

2
K1 (∇ · n̂)2 +

1

2
K2 (n̂ · ∇ × n̂)2 +

1

2
K3 (n̂×∇× n̂)2 (89)

− εa
4π

(
n̂ · ~E

)2
dV.

II - La ecuación de balance de torques,

~Γ = n̂× ~S (90)

donde
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~S = −
[
δFe+d
δn̂

+
(
γ1 ~N + γ2 ~An̂

)]
. (91)

El primer término de la ecuación (91) es el torque debido a las fuer-
zas elásticas y eléctricas con la derivada funcional δ/δn̂ = ∂ni − ∂j (∂ni,j).

El torque viscoso está dado por los términos restantes de (91) donde ~N es
la variación del director respecto al fluido en movimiento (dada por la ecua-

ción (61) en el capitulo I). La cantidad ~A es el gradiente de velocidad tensorial
definida por la ecuación (59) (capitulo I), donde γ1 y γ2 son viscosidades de
rotación.

II - La ecuación de movimiento dada por [13, 12]:

ρ
d~v

dt
= ∇~T + ~f, (92)

donde ρ es la densidad del medio y ~v es la velocidad del fluido. La fuerza
~f debida a un campo eléctrico ~E es,

~f = ρe ~E, (93)

donde ρe es la densidad de carga espacial en el medio. En la ecuación (92)

en tensor ~Tij esta dado por:

~Tij = −pδij −
(
δFe+d
δnk,i

)
nk,j + tij, (94)

donde p es la presión, el segundo término del lado derecho reúne las
deformaciones de segundo orden del director y el último término reúne una
combinación de los seis coeficientes de viscosidad αi [13]. También es tenida
en cuenta aqúı la incompresibilidad del material,

∇ · ~v = 0. (95)

IV - La ecuaciones electrostáticas,

∇ ·
(
ε ~E
)

= ρe, ∇× ~E = 0 (96)

y la conservación de la carga,

∇ ·~j +
∂

∂t
ρe = 0, ~j = σa ~E + ρe~v. (97)
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La aplicación del modelo estándar a compuestos ĺıquidocristalinos con εa
y σa de igual signo, no predice inestabilidades convectivas. Esto se debe a
que las inestabilidades inducidas por el desplazamiento de la carga espacial
no afecta la orientación molecular, ya que la dirección de ambas coincide. El
voltaje cŕıtico predicho para inestabilidades EHD queda dado por [10]:

Vc = 2π

√√√√ 4πK3[
εa

σ⊥
σ‖

+ ε‖
α2

η2

(
σ⊥
σ‖
− ε⊥

ε‖

)] . (98)

Empleando los valores t́ıpicos de los parámetros materiales del 5CB (εa ∼
10, σ⊥/σ‖ ∼ 0,7 ε⊥/ε‖ ∼ 0,5 [51], α2/η2 ∼ 0,1 [73] y K3 ∼ 10 × 10−12 ) se
obtiene un valor muy pequeño, del orden de 0,2 mV , el cual no se comprueba
experimentalmente.

La introducción de efectos flexoeléctricos en el modelo estándar permi-
tió explicar los patrones obtenidos en compuestos con εa < 0 y σa < 0 [70].
Esta modificación es introducida en la ecuación (97) a través de,

ρe = ∇ · ~D, (99)

donde ~D es el desplazamiento dieléctrico dado por:

~D = εεa ~E + ~Pflexo. (100)

La polarización flexoeléctrica ~Pflexo está definida por [13]:

~Pflexo = e1n̂ (∇ · n̂) + e3 (n̂ · ∇) n̂. (101)

Esta modificación al modelo estándar tampoco predice inestabilidades
convectivas en compuestos con εa > 0 y σa > 0.

Si bien la aplicación del modelo estándar a compuestos con εa > 0 y σa >
0 no predice inestabilidades convectivas, permite calcular el valor umbral de
campo para una transición de Freedericksz:

EF ≈
π

d

√
4πK3

εa
. (102)

A partir de la evidencia experimental presentada se interpreta que las
estructuras hexagonales observadas son el resultados de una deformación
estática del director, donde los efectos flexoeléctricos pueden ser importantes.
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De hecho, estas estructuras parecen formarse a partir de cruces de Malta
debido a fuertes deformaciones localizadas del director cerca de los electrodos.
Podŕıa plantearse una extensión al volumen del desarrollo que predice la
formación de estructuras periódicas, posiblemente de origen flexoeléctrico
[49].

5.3. Extensión de la interacción flexoeléctrica en el vo-
lumen.

Las ecuaciones que describen la distribución de la orientación del director
se obtienen de la minimización de la enerǵıa libre total del sistema respecto
de las componentes del director. La ecuación (89) describe las interacciones
elásticas y dieléctricas. Después de la transición Freedericksz, cuando el cam-
po eléctrico es lo suficientemente alto, una fuerte deformación del director n̂
es producida cerca de la superficie, mientras que una alineación homeotrópica
toma lugar en el centro de la celda. Esta condición es estable en cuanto el vol-
taje aplicado a la celda se mantenga. La condición de anclaje fuerte es válida
en este caso, sin embargo, la enerǵıa de anclaje puede disminuir debido a la
adsorción de iones en la región cercana a los electrodos [74]. La atenuación de
la enerǵıa de anclaje favorece la observación de los efectos flexoeléctricos [75].

Se analiza la extensión de las deformaciones unidimensionales con origen
flexoelectrico [9] a dos dimensiones, considerando condiciones de frontera en
z = ±d/2. Para esto se tiene en cuenta la contribución en la enerǵıa libre
debido a los efectos flexoeléctricos [6]:

Fflexo =

∫
e1

[
~E · n̂ (∇ · n̂)

]
+ e3 ~E · [n̂× (∇× n̂)]dV, (103)

donde e1 y e3 son los coeficientes flexoeléctricos relacionados con las de-
formaciones del tipo splay y bend respectivamente. Para el caso particular
del 5CB, e1 + e3 ∼ 13 × 10−12 C/m [76, 77]. En adición a la idea expuesta
por Meyer [6], donde solo se considera la interacción lineal entre un campo
eléctrico homogéneo y moléculas asimétricas, debe considerarse que el campo
eléctrico DC puede ser inhomogeneo [57].

En la configuración experimental usada, el director puede expresarse co-
mo:

n̂ = (cos θ cosφ, cos θ senφ, sen θ) , (104)

donde θ y φ son funciones de las coordenadas espaciales (x, y, z ), θ =
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Figura 53: Esquema del sistema referido.

θ (x, y, z), φ = φ (x, y, z) (figura 53). La orientación inicial del director es en
la dirección x. El campo eléctrico es aplicado en la dirección z :

~E = (0, 0, E) . (105)

En vista de la dificultad que implica el desarrollo de las ecuaciones, se
recurre a hacer uso de una serie de simplificaciones. Una de estas simpli-
ficaciones es la aproximación de una única constante elástica: K1 = K2 =
K3 = K. Otra simplificación empleada es la aproximación de ángulo pequeño,
θ, φ << 1, con la cual la ecuación (104) se convierte en,

n̂ = (1, φ, θ) . (106)

Minimizando las ecuaciones (89) y (103) respecto de θ y φ, se obtiene:

K

(
∂2φ

∂x2
+
∂2φ

∂y2
+
∂2φ

∂z2

)
− e∗E∂θ

∂y
= 0 (107)

K

(
∂2θ

∂x2
+
∂2θ

∂y2
+
∂2θ

∂z2

)
+ e∗E

∂φ

∂y
+
εaE

2

4π
θ = 0

donde e∗ = e1 − e3. Para el 5CB la diferencia entre los coeficientes es del
orden de ∼ 10−12 C/m.

Teniendo en cuenta la condición de anclaje fuerte, obtenemos como con-
diciones de contorno θ (x, y, z) = φ (x, y, z) = 0 para z = ±d/2 donde d es el
espesor de la celda. Las soluciones propuestas tienen la siguiente forma:

θ = θ0 cos (q (x+ y)) cos
(πz
d

)
(108)

φ = φ0 sen (q (x+ y)) cos
(πz
d

)
.
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Estas soluciones son de articular interés ya que con la combinación lineal
de este tipo de expresiones se obtienen formas periódicas bidimensionales
[78]. En particular, cuando existen al menos tres vectores de propagación
(asociados a sus respectivos números de onda q) equiespaciados en el plano
xy, se obtiene una estructura hexagonal.

Reemplazando (108) en (107), se obtiene una relación entre el campo

eléctrico ~E y el numero de onda q,

E =
K

e∗

√√√√ [
2q2 + (π/d)2

]2
q2 + β

[
2q2 + (π/d)2

] (109)

con

β = εaK/4πe
∗2. (110)

Minimizando la ecuación (109) respecto de q, se obtiene el campo cŕıtico
para el cual puede esperarse una inestabilidad:

Ec =
2πK

|e∗| (1 + β) d
qc =

π

d

√
1− β
1 + β

. (111)

Teniendo en cuenta posibles inhomogeneidades del campo eléctrico, estas
ecuaciones solo conducen a inestabilidades para ciertos materiales con ade-
cuados parámetros f́ısicos. En otras palabras, aquellos que satisfagan |β| ≤ 1,
de manera tal, que el valor del numero de onda cŕıtico dado en la ecua-
ción (111) sea real. Teniendo esto en cuenta, materiales como el 5CB (ε ∼ 12,
σ ∼ 0,5, K ∼ 10−12 N , e∗ ∼ 13 × 10−12 C/m), para los cuales |β| >> 1
quedan excluidos de posibles inestabilidades posteriores a la transición de
Freedericksz, aún luego de incluir la interacción flexoeléctrica en el volumen.
La transición de Freedericksz si está contemplada por esta teoŕıa, ocurriendo
cuando qc = 0, siendo esta una posible solución de la ecuación (109). En
tal caso, el valor cŕıtico del campo está dado por la ecuación (102). En con-
clusión, la incorporación de los efectos flexoeléctricos tampoco conduce a un
valor umbral para la formación de estructuras en 5CB.

5.4. Discusión.

A continuación se analizan los diferentes factores que pueden influir en
la formación de las estructuras observadas. Dado que el voltaje umbral para
la formación de las estructuras depende del espesor de la celda, aunque no
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lo haga en una manera lineal, sugiere la presencia de un fenómeno asocia-
do al campo eléctrico. Se supone que la acumulación de carga se encuentra
dentro de un espesor del orden de la longitud de apantallamiento de Debye
(∼ 0, 5µm). Sin embargo, con los datos experimentales que tenemos, no po-
demos especular sobre el origen de la misma (separación electroĺıtica, emisión
termoiónica, etc.) La capa de PVA puede evitar parcialmente la inyección de
iones de los electrodos, aunque este proceso no es totalmente eficiente.

Debido a las imperfecciones de la superficie y defectos topológicos, la pre-
sencia de part́ıculas de polvo no deseadas y/u otros elementos disueltos en
el cristal ĺıquido y, las distorsiones del director cerca de las superficies, el
campo eléctrico no es completamente uniforme como tampoco lo es el medio
ĺıquidocristalino. Cerca de los electrodos, el gradiente de campo eléctrico in-
teractúa con las cargas superficiales, las que a su vez interactúan entre ellas,
generando aśı una distribución de carga no uniforme a lo largo de la superfi-
cie. Además, en la superficie hay un rompimiento de simetŕıa en la alineación
del director, desarrollando una polarización superficial macroscópica [62]. La
contribución relativa a este proceso debido al voltaje AC es menor. A valores
bajos para el voltaje DC, la polarización superficial y la distribución de cargas
pueden ser efectivas para la formación de estructuras sin el establecimiento
relevante de corrientes eléctricas a través de la celdas, particularmente en las
temperaturas mas bajas de la mesofase [56]. No se observaron estructuras en
las celdas sin el tratamiento con PVA de la superficie. Este hecho pone de
manifiesto el papel fundamental de la manipulación de la superficie en los
patrones resultantes. Tras el escenario descrito, fuertes distorsiones locales
de las orientaciones moleculares pueden ocurrir en las superficies, donde los
gradientes de campo eléctrico son mayores que en el volumen. En consecuen-
cia, una notable enerǵıa flexoeléctrica puede originarse en esas posiciones de
la superficie [60, 11]. Tal como se mencionó anteriormente, esta interacción
flexoeléctrica podŕıa ser responsable de las cruces de Malta, a partir de la
cuales se origina la evolución reorientacional que culmina con las estructuras
celulares o hexagonales observadas.

Debido al hecho que la respuesta dieléctrica de la celda es mucho más
rápida (transición Freedericksz, unos pocos segundos) que la evolución pos-
terior (formación de patrones, varios minutos), no hay ninguna diferencia
práctica entre la aplicación del campo DC después que la celda ha alcanzado
su equilibrio con el campo AC, o la aplicación simultánea de los campos AC
y DC. La distribución de carga a lo largo de la superficie afecta a la enerǵıa
de anclaje, dependiente a su vez del valor del voltaje DC [79]. Asimismo,
la polarización de la superficie afecta a las propiedades de anclaje [80]. La
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existencia de cruces de Malta indica que las condiciones de anclaje al excitar
la celda son débiles, indicando la posición de dichas cruces las regiones donde
el director está fuertemente distorsionado [41, 56, 42]. El mismo resultado se
registró en la literatura en condiciones similares, pero en una celda de 50µm
[81].

Como puede ser observado en la figura 49 y el video evolucion-temporal.avi
(material suplementario adjunto), la propagación de la inestabilidad se inicia
a partir de centros bien definidos. El proceso de reorientación circular tarda
varios minutos. Un flujo localizado puede observarse, probablemente debido
a un proceso disipativo incipiente. Sin embargo, la propagación de la inesta-
bilidad ocurre en una forma que parece no estar asociada con un efecto de
flujo. Por el contrario, parece responder a una propagación reorientacional
del director que ocurre de forma radial. Cuando dos frentes de propagación
interactúan se estabilizan formando una pared de inversión [37]. Los puntos
donde se inician las reorientaciones tienden a estar en posiciones equidis-
tantes (figuras 48(b) y 50(a)), de modo que los frentes que interactúan se
estabilizan para formar una estructura hexagonal estática.

El patrón celular mostrado en la figura 45a fue también observado en cel-
das de 50 µm y 250 µm. Debido a los valores relativamente bajos de voltaje
AC empleados, la componente DC fue indispensable para la generación de
estructuras. En todos los casos la longitud de onda caracteŕıstica fue com-
parable con el espesor de la celda. El patrón celular presenta caracteŕısticas
comparable con el trabajo de Nakagawa et al. [65] realizados en celdas de
25 µm con alineamiento homeotrópico, empleando el mismo compuesto ĺıqui-
do cristalino y una excitación DC únicamente. También se ha de mencionar
los dominios circulares observados por Helmeier [82] en materiales nemáticos
con εa > 0. Nakagawa et al. explican las observaciones en función de las ines-
tabilidades inducidas por inyección de cargas (Felici), basados en el hecho
que el flujo puede ser observado en forma directa en la imagen microscópica.
Por el contrario, Helmeier interpreta sus observaciones en términos de una
deformación estática del director, originada por un efecto flexoeléctrico. In-
crementando el voltaje DC, Nakagawa encontró que los dominios celulares se
fusionaban hasta formar estructuras elongadas. En nuestro caso ocurre una
situación similar, en forma independiente del espesor de la celda (figura 48).
Claramente un proceso disipativo toma lugar por encima de cierto volta-
je cŕıtico, conduciendo a un régimen caótico (figura 45). También ha sido
demostrado que, formada una estructuras estática, los procesos convectivos
ajustan su régimen a la estructura existente [63].
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Los patrones celulares, recientemente observados por Kumar et al. [51] en
5CB, tanto para alineamiento homogéneo como homeotrópico, fueron tam-
bién interpretados en términos de inestabilidades EHD. Este trabajo es el pri-
mer reporte de estructuras posiblemente inducidas por inestabilidades elec-
troconvectivas en 5CB mediante el empleo de un voltaje AC solamente. Las
estructuras son observadas en celdas de 20 µm con alineamiento homogéneo
y homeotrópico. Una diferencia importante con nuestro trabajo es que el
voltaje umbral para la observación de los patrones en el caso reportado por
Kumar et al. presentan una fuerte dependencia con la frecuencia (figura 43 en
el capitulo IV). Por el contrario, en nuestro caso el voltaje umbral es prácti-
camente indiferente a las variaciones de la frecuencia, al menos en el rango
de estudiado. Sin embargo, el rango de frecuencias estudiado coincide con el
rango de frecuencias cubiertas por el trabajo mencionado. Por otro lado, el
campo eléctrico en el caso de los patrones celulares observados por Kumar et
al. es al menos un orden magnitud mayor comparado con nuestro caso (cel-
das de 20 µm). Otra diferencia entre el presente trabajo y el reportado por
Kumar et al. es que en este último la longitud de onda caracteŕıstica de la
estructura celular oscila entre 3 y 4 veces el espesor de la celda, mientras que
en nuestro caso es del orden del espesor de la celda, al igual que lo reportado
por Nakagawa et al.

También se observaron dominios hexagonales irregulares (denominados
“honeycomb” por los autores) en celdas electroópticas de 120µm empleando
5CB, mediante la combinación de un láser con una excitación eléctrica DC
[66]. Los tamaños de los dominios y los tiempos de evolución son coinciden-
tes con los resultados aqúı presentados. Los autores adjudican el origen de
la inestabilidad a la inyección de carga a través de los electrodos (Felici).
En nuestra opinión, en esta configuración el láser induce una reorientación
molecular [83], que en alguna medida, puede crear acción desestabilizante
frente a la excitación eléctrica DC. Bajo estas condiciones la contribución del
láser puede ser comparable con el voltaje AC empleado en nuestro caso. En
la figura 54 se muestran los resultados obtenidos por Song et al. (figura 54a)
y el obtenido por nosotros (figura 54b) en celdas de 100 µm y 127 µm res-
pectivamente. En nuestro caso se empleó una relación R < 0,5. En el video
evolucion-temporal-2.avi (material suplementario adjunto) se observa la evo-
lución temporal de estas estructuras. También se destaca el detalle de que las
estructuras pueden observarse sin el uso de polarizadores como se comprueba
en los primeros minutos del video.

La estructura caótica obtenida para R > 0, 5 (figure 45(b)) es una clara
consecuencia de la aparición de una inestabilidad EHD. Un patrón similar fue
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Figura 54: a- Estructuras “honeycomb” en celdas de 100 µm reportadas
por Song et al. [66] mediante el empleo de un láser y una componente DC.
b- Estructura celular obtenida mediante voltajes DC/AC con una relación
R < 0,5.

reportado por Rout et al. para 8CB bajo una excitación DC, e interpretado
en términos de la inestabilidad EHD del tipo Felici [56].

En vista de los resultados obtenidos y a pesar de encontrar aspectos comu-
nes con otros autores, solo en este trabajo se reportan patrones hexagonales
estáticos, regulares e irregulares para R ≈ 0,5

100



Caṕıtulo VI

6. Conclusiones.

La aplicación en forma simultanea de voltajes AC y DC a demostrado ser
efectivo en la formación de estructuras empleando compuestos con εa > 0 y
σa > 0 como el 5CB, confinado en celdas delgadas (d < 0,5 µm) y gruesas
(d ≥ 50 µm).

La comparación con los resultados obtenidos por otros autores revelan
algunas caracteŕısticas compartidas. Sin embargo, esta es la primera vez, en
nuestro entender, que se reportan estructuras hexagonales en celdas gruesas
(d > 50 µm) con 5CB conseguidas mediante la aplicación simultánea de vol-
tajes AC y DC con una razón R = VDC/VAC ≈ 0,5.

Con respecto a la comparación con otros resultados existentes en la litera-
tura, se destacan dos trabajos en particular. El primero de ellos corresponde a
Nakagawa et al. [65] en cual se describe la formación de estructuras celulares
y elongadas (sin una dirección particular) en celdas de 25 µm y alineamiento
homeotrópico empleando 5CB. Las inestabilidades son inducidas mediante
la aplicación de un voltaje DC únicamente. Las estructuras son observadas
a medida que el voltaje es incrementado, observando un patrón tipo celular
a bajas tensiones, el cual evoluciona a estructuras elongadas originados en la
fusión de células al aumentar la tensión Algunas de las caracteŕısticas compa-
rables son: el espesor de la celdas (comparado con nuestro trabajo en celdas
de 20 µm), el valor de la corriente medida en celdas de similar espesor y el
uso del mismo compuesto ĺıquidocristalino (5CB). En cuanto a las diferen-
cias se destaca la estimulación eléctrica empleada: en el caso de Nakagawa et
al. solo emplean un voltaje DC, mientras que en nuestro caso, aplicamos si-
multáneamente un voltaje AC y DC. Evidentemente, la componente alterna
del voltaje inhibe de alguna manera el mecanismo que provoca la formación
de las estructuras reportadas por Nakagawa et al., como se mostró en la fi-
gura 42 en el caṕıtulo IV. A esto se le suma el hecho de que el origen de la
inestabilidad (inyección de cargas a través de los electrodos) es dependiente
del campo eléctrico como lo demuestran las mediciones realizadas por Naka-
gawa et al. Por lo tanto, cabŕıa esperar, por ejemplo en celdas de 127 µm,
un incremento de al menos cinco veces en el voltaje umbral. Sin embargo,
esto no ocurre. Otra diferencia está relacionada con las caracteŕısticas con-
ductivas, Nakagawa et al. reportan un claro movimiento de materia entre el
centro de la estructuras celulares y las paredes de estas. Este fenómeno no
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es apreciado en nuestro caso donde solo se observa un movimiento localizado.

El segundo de los trabajos encontrados en la literatura que presenta ca-
racteŕısticas comparables con las de nuestros experimentos, es el trabajo re-
portado por Kumar et al. [51]. En este trabajo se observa la formación de
estructuras celulares y rolls convectivos en celdas de 20 µm con alineamiento
homogéneo y homeotrópico, empleando como compuesto ĺıquidocristalino al
5CB. Las inestabilidades son inducidas mediante la aplicación de un voltaje
alterno puro. Como caracteŕısticas comparables se pueden nombrar: el espe-
sor de la celda (para el caso donde empleamos celdas de 20 µm), el cristal
ĺıquido usado, y el rango de frecuencias estudiadas. Con respecto a la diferen-
cia, la mas notable es la perturbación eléctrica empleada: un voltaje AC puro
en el caso de Kumar et al. y una combinación de voltajes AC y DC en nues-
tro caso. Siendo el trabajo reportado por Kumar et al. el único que trata la
formación de patrones convectivos en 5CB, las diferencias encontradas entre
este trabajo y el nuestro, refuerzan la idea de que las estructuras descritas en
esta tesis están dadas mayormente por una distorsión estática del director.
Una de estas diferencias es la dependencia del voltaje umbral con la frecuen-
cia. Como se mostró en la figura 43 en el capitulo IV, el voltaje umbral,
tanto para la formación de estructuras celulares como para la formación de
rolls, depende fuertemente de la frecuencia del campo eléctrico aplicado. En
nuestro caso el voltaje umbral, para la observación de estructuras celulares y
paralelas (en celdas de 20 µm) y hexagonales (celdas 127 µm) es levemente
sensible a las variaciones en la frecuencia. Una tendencia al incremento del
voltaje umbral debido al incremento de la frecuencia es también observada
en compuestos que muestran efectos electroconvectivos clásicos [84].

Mas allá de las caracteŕısticas comparables con estos trabajos citados, la
aplicación simultanea de voltajes alternos y continuos en celdas de 20 µm,
mostró la formación de una estructura periódica paralela a la dirección ini-
cial del director, que no fué observada ni por Kumar et al. ni por Nakagawa
et al. Esta estructura paralela es comparable con las estructuras de origen
flexoeléctrico conseguidas en otros compuestos ĺıquidocristalinos como el MB-
BA (que posee una anisotroṕıa dieléctrica negativa) en celdas de 45 µm [42],
empleando voltajes alternos de baja frecuencia o continuos. Los autores le
adjudican una importancia determinante a las posibles inhomogeneidades del
campo eléctrico introducidas por las grandes deformaciones splay-bend que
pueden ocurrir en las regiones cercanas a las paredes. Esto explicaŕıa por
que las estructuras paralelas no son observadas en las celdas mas gruesas. En
celdas delgadas la combinación de voltajes alternos y continuos inducen un
el campo eléctrico necesario para desarrollar la formación del patrón parale-

102



lo. Sin embargo, en celdas mas gruesas, la acción estabilizadora del voltaje
eléctrico alterno se vuelve dominante (interacción que depende con el cuadra-
do del campo eléctrico) antes de que la acción combinada AC y DC induzcan
una inestabilidad que lleve a la formación del patrón paralelo.

En función de los resultados observados, una pregunta que surge relacio-
nada con las caracteŕısticas morfológicas de las estructuras reportadas es:
¿Por qué no se observan estructuras hexagonales en celdas de 20 y 50 µm de
espesor? La pregunta esta referida al establecimiento de una estructura hexa-
gonal regular como es observada en la figura 46 en el caṕıtulo V, siendo que
en esencia, los centros de las estructuras celulares están distribuidos en una
red hexagonal. Puede existir algún mecanismo inducido por la combinación
de voltajes que será favorecido por el espesor de la celda, de la misma manera
que los mecanismos reportados por Nakagawa et al. son menos efectivos al
incrementar el espesor de la celda. Una diferencia entre las celdas delgadas
y las celdas gruesas es que en las primeras los gradientes de campo eléctrico
serán relevantes en gran porción de la celda. Mientras que en el caso de celdas
gruesas, estos gradientes estarán restringidos a las regiones próximas a las
paredes. Permitiendo la existencia de un campo eléctrico mas homogéneo en
el centro de la celda. Este comportamiento podŕıa inducir la evolución de las
estructuras celulares a estructuras paralelas en el caso de celdas delgadas o
a la formación de hexágonos en celdas gruesas.

Los experimentos realizados permiten verificar que la formación de es-
tructuras tridimensionales es posible en compuestos ĺıquidocristalinos. Sin
embargo, es importante establecer en que contexto se define una estructura
tridimensional. Una interpretación de estructuras tridimensionales relaciona-
das con fenómenos electroconvectivos en cristales ĺıquidos fué propuesta por
Rossberg [85]. En esta interpretación, Rossberg propone dos condiciones para
definir una estructura tridimensional “genuina”:

I El peŕıodo espacial de la estructura no tiene que estar determinado por
el tamaño de la muestra.

II Las dimensiones espaciales de la muestra en todas las direcciones deben
ser grandes comparadas con el peŕıodo de la estructura.

Ambas condiciones están dirigidas a estructuras convectivas inducidas por
campos eléctricos. Sin embargo, se ha demostrado que la periodicidad de las
estructuras electroconvectivas depende de la configuración del sistema donde
se forman [86], y no necesariamente al espesor de la celda. En nuestro caso,
las estructuras hexagonales pueden formarse en la región próxima a uno de
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los electrodos y extender la distorsión del director al resto de la celda. Si
esta distorsión estática se extiende por varias decenas de micrones, a nuestro
criterio, conforma una estructura tridimensional.

Un simple análisis permitió comprobar que la descripción teórica de las
estructuras observadas requiere de la elaboración cuidadosa de las ecuacio-
nes que describen los fenómenos f́ısicos involucrados. Bajo las aproximacio-
nes normalmente empleadas (única constante elástica y ángulo pequeño), la
teoŕıa descripta no permite explicar las estructuras observadas. Este punto
requiere de un análisis teórico profundo que no fué posible concretar hasta
el momento.
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7. Apéndice

7.1. Interacción entre el campo acústico y el director
en la fase nemática.

Un campo acústico puede acoplarse a la dinámica colectiva de especi-
menes nemáticos y esmécticos A. La manipulación de dicho acople fue ob-
servada experimentalmente a través de estudios de la relajación magnética
nuclear esṕın–red [87]. Estos estudios permitieron comprender la naturaleza
del acople entre un campo acústico y el director de la mesofase a través de los
cambios sufridos en la dispersión de la relajación esṕın–red bajo estimulación
acústica [22].

Para la interpretación de los resultados es fundamental la comprensión del
mecanismo de interacción entre el campo acústico (en este caso representado

por una onda vectorial ~k) y el director n̂ de la mesofase. Fue anticipado
por Helfrich que el campo acústico tiene una acción de orientación sobre el
director [19]. La naturaleza de la interacción fue identificada posteriormente
para nemáticos mediante experimentos empleando técnicas de relaxometŕıa
magnética nuclear [21] y ópticas [23]. La interacción de enerǵıa propuesta
para la fase nemática tiene la forma:

〈fn〉 =
1

2
a2
(
~k · n̂

)2
, (112)

donde los corchetes 〈〉 indican promedio temporal sobre oscilaciones rápi-
das, a2 = ξnIρ/v

3, siendo I la intensidad de ultrasonido, ρ la densidad media,
v la velocidad del sonido y ξn la constante de acoplamiento entre el director
y los gradientes de densidad inducidos por el campo acústico, definido como
la susceptibilidad acústica nemática. La inclusión de este término de interac-
ción en la densidad de enerǵıa libre permitió interpretar con éxito los cambios
inducidos por el ultrasonido en la dispersión de T1 en nemáticos [88, 89].

7.2. Extensión del resultado a la fase esméctica.

El modelo se extendió más tarde a la fase esméctica A (SmA) [90]. La na-
turaleza esméctica del problema se simplificó en primer lugar, considerando
un nemático en el ĺımite de anisotroṕıa grande para las constantes elásticas.
Sin embargo, en este ĺımite, el comportamiento previsto para la dispersión de
la relajación bajo estimulación acústica demostró ser inconsistente. Un refina-
miento fue introducido considerando el acoplamiento entre el orden esméctico
y las fluctuaciones de dicho orden [88]. Este modelo refinado ha sido aplicado
con éxito, explicando las dispersiones de T1 observado en la fase SmA [90]. En
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ese trabajo sin embargo, aun cuando la naturaleza esméctica del problema se
incluyó a través de una expansión de Ginzburg–Landau en términos de los
parámetros de orden esmécticos, la contribución de la interacción acústica
segúıa siendo la misma que se hab́ıa propuesto para la fase nemática.

El modelo utilizado para explicar la dispersión observada en T1 puede
ser mejorado mediante la inclusión de una descripción mas rigurosa de la hi-
drodinámica esméctica. La comprensión de este punto se consideró esencial
para una correcta interpretación de los resultados experimentales. En esen-
cia, nos referiremos a la pregunta de si la ecuación (112) tiene validez en la
fase esméctica.

Dos variables hidrodinámicas relevantes en la fase nemática son ~n (~r) y
ρ (~r), siendo ~r la posición. Debido a la simetŕıa intŕınseca de la fase nemática y
el hecho de que la enerǵıa de interacción debe ser una cantidad escalar, todos
los términos de la enerǵıa de interacción deben ser proporcionales al producto
ninj, donde i, j = x, y, z, convenientemente contráıdos con un tensor inclu-
yendo información sobre los gradientes de densidad. Pueden construirse dos
tensores para mostrar los gradientes de densidad inducidos acústicamente:
∂i∂jρ y (∂iρ) (∂jρ). Después de un promedio sobre oscilaciones rápidas, solo
la contracción con el segundo gradiente de densidad tensorial contribuye al
término de interacción de la ecuación (112) [23].

La fase SmA se puede considerar como un nemático de tres dimensiones
con una modulación de la densidad en una sola dimensión. Por simplicidad,
esta modulación de la densidad suele interpretarse como arreglos moleculares
dentro de planos equidistantes (planos esmécticas). Dentro de este panora-
ma, una nueva variable hidrodinámica es necesaria: el desplazamiento de los
planos u (~r, t). Esta variable indica la deformación de la estructura esmécti-
ca como consecuencia de las fluctuaciones térmicas o cualquier perturbación
externa. Cuando el sonido se aplica a la estructura esméctica, la modulación
natural de la densidad será perturbada. Incluso en la ausencia de efectos
de dislocación inducidos por el sonido, los nuevos gradientes de la densidad
afectarán la dependencia espacial y temporal de u (~r, t). En particular, si
una componente del campo acústico es aplicada a lo largo de la normal de
las capas esmécticas, aparecerá un gradiente de compresión inducido por el
sonido. Puesto que u es una variable relacionada con el rompimiento de la
simetŕıa hidrodinámica en la fase esméctica, en analoǵıa con el caso nemáti-
co, podemos contraer ninj con un tensor que contenga información sobre la
dependencia espacial de u:
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fs = ζsninj (∂i∂ju) + ξsninj (∂iu) (∂ju) , (113)

donde fs es ahora la enerǵıa de interacción entre el campo acústico y
director en la fase de SmA, y ξs, ζs son las correspondientes susceptibilidades
acústicas de la fase esméctica. La expansión del segundo término nos arroja:

ninj (∂iu) (∂ju)=nxnx (∂xu) (∂xu) + nxny (∂xu) (∂yu) + nxnz (∂xu) (∂zu)

+nynx (∂yu) (∂xu) + nyny (∂yu) (∂yu) + nznx (∂zu) (∂xu)

+nzny (∂zu) (∂yu) + nznz (∂zu) (∂zu). (114)

Trabajando algebraicamente la ecuación 114, obtenemos:

ninj (∂iu) (∂ju)=n2
x (∂xu)2 + n2

y (∂yu)2 + n2
z (∂zu)2 + 2nxny (∂xu) (∂yu)

+2nxnz (∂xu) (∂zu) + 2nzny (∂zu) (∂yu). (115)

Se puede demostrar fácilmente que esta última expresión es simplemente
(n̂ · ∇2u)

2
, por lo tanto:

fs = ζsninj (∂i∂ju) + ξs
(
n̂ · ∇2u

)2
. (116)

Supongamos ahora que el sistema está sometido a un campo acústico
caracterizado por un vector de onda ~k y la frecuencia ω. Se observa que tal
perturbación introduce una dependencia temporal periódica en u:

u (~r, t) = u0 sin
(
~k · ~r − ωt

)
, (117)

donde u0 es la amplitud de ondulación. Después de reemplazar esta solu-
ción en la ecuación (116) obtenemos:

fs = −ζs
(
n̂ · ~k

)
u0 sin

(
~k · ~r − ωt

)
+ ξs

(
n̂ · ~k

)2
u20 cos2

(
~k · ~r − ωt

)
. (118)

Siendo τ = 2π/ω, por último promediando sobre oscilaciones rápidas, es
decir, durante un tiempo T tal que T >> τ :

〈fs〉 = ĺım
T→∞

1

T

∫ ∞
0

fs (t) dt.

Entonces se obtiene la expresión deseada [91]:

〈fs〉 =
1

2
ξsu

2
0

(
n̂ · ~k

)2
=

1

2
a2
(
n̂ · ~k

)2
(119)
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Esta última ecuación muestra que la interacción resulta equivalente al
mecanismo propuesto para el caso nemático. Este resultado parece razonable
si tenemos en cuenta que los gradientes de u y de las densidades pueden estar
relacionados por la acción del campo acústico. Este resultado valida el uso
de la enerǵıa de interacción sonido-director del caso nemático en la fase de
SmA, tal como se hab́ıa propuesto anteriormente [88, 90].

7.3. Manipulación magnetoacustica del orden nemáti-
co.

La modificación del orden de la fase nemática mediante un campo acústi-
co ha sido estudiada a través de la relajación magnética nuclear esṕın–red [2].
Para un nemático inmerso en un campo magnético y sometido a la acción de
un campo acústico, la amplitud media cuadrática de los modos hidrodinámi-
cos puede ser expresada como:

〈|nα (~q) |2〉 =
KBTV

f (~q)− βI
, (120)

donde nα (~q) representa los modos hidrodinámicos desacoplados, T es la
temperatura, V el volumen, KB la constante de Boltzmann, I la intensidad
del campo acústico, q es la magnitud del vector de onda hidrodinámico ~q.
β = 2ξρ0k

2/v3 donde ξ es la intensidad del acoplamiento entre el director
y el gradiente de densidad inducido, k es la magnitud del vector de onda
acústico y v la velocidad del sonido. f (~q) = K (~q)2 + (χa/µ0)B

2 donde
B es la densidad de flujo magnético, K la constante elástica promedio, χa
la susceptibilidad magnética anisotrópica y µ0 la permeabilidad magnética
del vaćıo. El tiempo de relajación viscoelástico de los modos nα (~q) puede
expresarse como:

τα (~q) =
ηα

f (q)− βI
. (121)

Las ecuaciones anteriores sugieren que es posible excitar modos hidro-
dinámicos mediante el ajuste de la intensidad del campo acústico. Los mo-
dos excitados serán aquellos para los que se cumpla I = f (q) /β. Además,
los modos excitados incrementan su tiempo de relajación, sugiriendo que va-
rios modos pueden ser excitados de forma simultanea modulando la amplitud
del campo acústico. La perturbación del sistema mediante un campo acústico
modulado en amplitud y un campo magnético pulsado, modifica notablemen-
te la dispersión observada de T1. Este resultado fué interpretado en términos
de la creación de estados metaestables, los cuales también presentan efectos
de memoria. El trabajo presenta clara evidencia experimental del efecto de
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reorientación que el campo acústico ejerce sobre el director. Sin embargo,
la naturaleza del orden metaestable inducido en el volumen continúa siendo
una incógnita.

7.4. Estructura de a2 en la fase esméctica A.

Según vimos en la sección anterior, la inclusión de una modulación de
la intensidad del campo acústico puede añadir inestabilidades en el orden
de la fase nemática [2]. Se analizó la estructura de a2 para la fase SmA, y
predecimos un efecto similar para el orden esméctico mediante la inclusión
de una modulación en frecuencia del campo acústico, cubriendo una o mas
autofrecuencias del sistema [91].

Un esméctico tridimensional tiene una estructura constituida por capas
con un orden unidimensional en la dirección normal a las capas, con pro-
piedades elásticas de compresión y un comportamiento viscoelástico dentro
de las capas. Se elige el eje z como la dirección de rompimiento de simetŕıa,
la densidad de enerǵıa libre considerando las interacciones elásticas [13] y
acústicas, esta dada por:

fe =
1

2

[
B (∇zu)2 +K (∆⊥u)2

]
+ fa, (122)

donde B y K son, respectivamente, las constantes de compresión y de
ondulación elástica de la capa. El último término de la ecuación (122) co-
rresponde a la contribución acústica dada por:

fa = −
∫
u (r, t) pa (r, t) d~r. (123)

Como una cuestión práctica despreciamos las interacciones de la capa, la
tensión superficial, la penetración y los rolls. Para la ecuación de movimiento
sólo tenemos en cuenta las fuerzas elásticas −∂fe/∂u y viscosas η3∂/∂t∇2

⊥u,
siendo η3 la viscosidad de corte. El enfoque esta orientado a proporcionar
una idea general del problema y no una descripción teórica detallada por lo
que muchas propiedades relevantes de la fase esméctica son excluidas.

En la aproximación lineal la ecuación de movimiento tiene la forma:

ρ
∂2u (~r, t)

∂t2
=
(
B∇2

z −K∆2
⊥
)
u (~r, t) + η3

∂

∂t
∇2
⊥u (~r, t) + pa (~r, t) . (124)
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Suponemos una onda acústica plana que se propaga en el medio con una
frecuencia ω y un vector de onda ~k:

pa (~r, t) = p0 exp i
(
~k · ~r − ωt

)
. (125)

La solución de la ecuación de movimiento contendrá una contribución del
estado transitorio en función de las condiciones iniciales. Este término decae
con el tiempo y no es de interés. Sólo estamos interesados en la solución del
estado estacionario, independiente de las condiciones iniciales:

u (~r, t) = Re
[
u0 exp i

(
~k · ~r − ωt

)]
. (126)

Reemplazando las formas propuestas de u (~r, t) y pa (~r, t) en la ecuación
diferencial (124) y resolviendo, suponiendo que la onda acústica coincide con
un automodo del sistema, se tiene:

u (~r, t) =
p0
p

1√(
ω2
0 +D2

q − ω2
)2

+ (2Dqω2)2
sin
(
ωt− ~k · ~r + δ

)
, (127)

con

Dq =
η3q

2
⊥

2ρ
, (128)

siendo η3 la viscosidad de corte y q⊥ la componente transversal del vector
de onda hidrodinámico ~q, con componentes q2⊥ = q2x+q2y. En la ecuación (127)

tg (δ) =
ω2
0 +D2

q − ω2

2Dqω2
. (129)

Por último, a partir de las ecuaciones 119 y 129, obtenemos:

a2 =
ξsp

2
0

ρ2
1(

ω2
0 +D2

q − ω2
)2

+ (2Dqω2)2
. (130)

Si ~k es casi paralela ~n, es decir kz >> k⊥, la última ecuación se reduce a:

a2 ≈ ξsp
2
0

ρ2
1

(ω2
0 − ω2)

2 . (131)

Una caracteŕıstica sobresaliente de las ecuaciones anteriores es que si la
frecuencia ω de la fuente acústica externa coincide con la frecuencia ω0 de un
auto modo propagativo (condición de resonancia hidrodinámica), la interac-
ción acústica-director puede mejorar aún a una potencia acústica moderada.
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Figura 55: simulación de a en función de la frecuencia de un campo acústico
externo. Tres de estas frecuencias son indicadas en la curva de resonancia.

En particular, a2 se vuelve divergente en resonancia si ~k y ~n son paralelos.

Anteriormente se demostró teórica y experimentalmente que un campo
acústico puede ser acoplado a la dinámica colectiva en una fase SmA [88]. Los
experimentos se llevaron a cabo con una frecuencia fija de 30kHz, mientras
que a2 se ajusta cambiando la potencia del generador de ultrasonido. Se
observó que al aumentar la potencia acústica (y como consecuencia a2), la
curva de dispersión de T1 cambia indicando una clara mejora de la interacción
acústica-director [90].

La intensidad de la interacción también se puede controlar mediante el
cambio de la frecuencia acústica cerca de la resonancia hidrodinámica. La
figura 55 muestra una simulación de a2 (ecuación 130) cerca de un automo-
do de baja frecuencia para η3 = 0,1Ns/m2, ρ = 103kg/m3, B = 106N/m2,
K = 10−11N/m4, qz = q⊥ = 103m−1 y ξsp

2
0/ρ

2 = 5× 1018N/m2s2 (este
último se calculó para tener a2 en el orden de 104N/m2). En la simulación
mostrada en la figura 56 podemos observar como la dependencia de a2 con
la frecuencia se reflejaŕıa en la dispersión de T1.
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Figura 56: simulación de la dispersión de T1 sometida a sonicación para un
esméctico A con a determinado por la ecuación 130. las diferentes curvas
corresponden a las diferentes frecuencias de la figura 55.

Los parámetros utilizados para simular las curvas de dispersión son los
mismos que se utilizan en la referencia [88]. Este resultado muestra que T1
a bajas frecuencias de Larmor, puede ser una herramienta sensible para la
identificación de posibles resonancias como se describe en este trabajo.

En determinadas condiciones, una transición de orden puede ser inducida
en la fase nemática mediante la inclusión de una modulación de la ampli-
tud de la intensidad acústica [2]. Los resultados aqúı presentados traen la
pregunta de si tal proceso puede ser inducido en una fase laminar a través
de una modulación de la frecuencia del campo acústico. La figura 55 sugiere
claramente que la interacción campo acústico-director puede ser modulada
barriendo la frecuencia acústica en cierto modo entre la frecuencia de resonan-
cia y un cierto corrimiento ∆ω de esta. Otro punto se refiere a la posibilidad
de inducir una transición de orden o la perturbación del orden esméctico con
una potencia acústica moderada a través del mecanismo mencionado.
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La teoŕıa hidrodinámica de los cristales ĺıquidos anticipa la existencia de
modos de propagación acústica en el volumen [13, 92]. El análisis teórico de
los automodos ha sido discutido en el marco de delgadas láminas de esmécti-
cos. El número de capas en una lámina puede variar desde solo un par a miles,
incluyendo por tanto un cruce intŕınseco para comparar el comportamiento
de dos dimensiones y tres dimensiones. Los modelos pueden ser discretos [93]
o continuos [94]. En cualquier caso, la hidrodinámica subyacente para las
ecuaciones de movimiento es lo mismo que para el volumen, acompañadas de
condiciones de frontera particulares.
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